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大気中 の エ ア ロ ゾル は地球温暖化を抑制する物質と して ､ そ の影響力が大き
い の み だ けで なく ､ 存在条件によ っ て は温暖化を促進する こ とも ありうる非常
に複雑な物質と して注目を集めて おり ､ そ の研究も活発に行われようと して い
る ｡ こ れ ら の エ ア ロ ゾル 自体の存在も重要 で ある が ､ その 光学的な性質は衛星
デ ー タ を利用する パ ッ シ ブなリ モ ー トセ ン シ ン グで も ､ また ､ ライダ ー を用 い
るア クテ ィ ブなリ モ ー トセ ン シ ン グ の研究にお い ても､ 重要な役割を果 して い
る｡
エ ア ロ ゾ ル の 光学的性質は､ エ ア ロ ゾル の 組成 ､ 粒径分布や複素屈折率が分
か っ て い る場合､ 粒子形状が球形 であると倣定して M ie 散乱理翰を適用して
求める こ とが で き る｡ しか し､ エ ア ロ ゾル の 粒子組成､ 複素屈折率､ 粒径分布
は連続的に変化する こ とが可能であり ､ それによ っ て散乱強度､ 散乱角依存性(位
相関数)､ 吸収損失 の パ ラメ サ タである単散乱ア ル ベ ド､ 非対称性パ ラメ ー タ(c£
p. 37) 等は変わ っ てくる ｡
大気 の 光学的な特性を計算する大気光学モ デ ル と して ､ 米空軍研究所(旧
A F C R L､ AFGL､ P hillips Lab. ､ 現 A F R L/Air Fo r c eRe s e a r chLab.)で開発さ
れた L O W T R A N(Lo wRe s olutio nTr ansmis sio nCode)､ M O D T R A N(Mode r ate
Res olutio nTr a n smis sio nCode)等 の計算機 コ ー ドが有名 で あるが ､ これ らには
A F R L で開発された種々 の 状況に応 じた エ ア ロ ゾル モ デル が標準モデル と して
組み込まれ ､ そ の 中か ら適当なもの を選択で きる ようにな っ て い る ｡ しか し､
こ れ らは現実の エ ア ロ ゾル の複雑な様相に対応する こ とは難 しい ｡
また ､ 通常の エ ア ロ ゾル は 100pm 以 下の 粒子直径をも つ が ､ そ の うち10pm
以 下 の 組 成 は ､ 健 康 被害 をも た らす浮遊粒子 状物質(S PM/ stlSPended
pa rticulate m atte rs)と して 大気汚鞄物質の 代表例で ある(測定法によ っ て
p MIO とも呼ばれる) ｡ とく に最近は ､ 健康被害が顕著である の は粒子直径が
2.5ト皿 の 成分であるとして ､ P M 2.5 が規制 の対象となりつ つ ある ｡ 環境基準で
は ､ 異なる地域 の エ ア ロ ゾル を比較するために乾燥重量を比較するが ､ 光学的
性質 の場合には水滴に包まれ て い る場合にはそ の状態で の粒径 ･ 濃度が重要で
ある｡ こ の 水蒸気による影響は エ ア ロ ゾル の 種類によ っ て も異なるが ､ 湿度が
70% 以上 の ときに重要 で ､ とくに 90 %以上で は顕著で ある ｡ また ､ 粒径 が増大
するときと減少するとき で 対応する湿度が異なる(ヒ ス テ リ シ ス が ある)など ､
複雑で ある｡
我 々 の 研 究室 で は ､ 実際の サ ン プリ ン グに基 い て 化学組成を分析 し､ そ の 分
析結果(乾燥重量)に基づ い て エ ア ロ ソ ル の 構成成分比を求め ､ さらにそ の 結果
か らサ ン プ ル 時の 湿度によ っ て 実際の エ ア ロ ゾル の 状況 を計算 して光学的性質
を求める手法 を独自に開発 し､ 導出に利用 した ｡
また ､ ア ジア の衛星デ ー タと比較するために､ ア ジア地域で ライダ ー を研究
して い る グル ー プ の 協力 を得て エテロ ゾル をサ ン プリ ン グ し ､ イオ ン ク ロ マ ト
グラ フ イ - と熱分析法 に よ っ て 化学組成を分析 して ､ エ ア ロ ゾル の 光学的特性
を導出 した ｡ これ らの 結果は ､ 衛星デ ー タ の 大気補正 にお ける エ ア ロ ゾ ル か ら
の 散乱強度計算の基礎デ ー タ と して ､ また ､ ライダ ー か ら消散係数 の 空間分布
の 定量的な導出に最も重要な パ ラメ ー タ を与 える ｡ 本報告蕃は我々 の研究室 で
の エ ア ロ ゾル の 光学的性質導出の ア ル ゴ リス ム の 開発や観測結果に つ い て ､ 現
時点ま で の 研究成果をまとめたも の で ある｡
本報告書は､ 央吹正教(自然科学研究科修士 2年)を中心に , 上園哲司(平成 10
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究費と して科研費重点衛星観測大気班(代表:中島映至教授)､ そ の 他 G A M E関
係 の 予算 の援助を受けた こ と を記 し､ 感謝 い た します ｡
2000年 1月
千葉大学環境リモ ー トセ ン シ ン グ研究セ ン タ ー
セ ンサ/ 大気放射研究部門
セ ンサ研究分野
竹 内 延 夫
久 せ 宏 明
悶 次
大気 エ ア ロ ゾ ル の概要 ･ - - - ･ ･ ･ ･ ･ ･ ･ - ･
且. 且 概要
且.2 放射収支に与える大気 エ ア ロ ゾル の 影響
且.3 束ア ジア にお ける エ ア ロ ゾル モ ニ タ リ ン グ
[ 参考文献]- I -
大寛 エ ア ロ ゾル と測定方汝 - -
盟.且 大気 エ ア ロ ゾル I .･ ･ ･ ･ ･ ･ ･ ･ - = - ･ - ･ ･ ･ ･ ･
2.2 ロ ー ボ リ ュ ー ム 4 エ ア ･ サ ン プラ - を用 い た大然 エ ア ロ
ゾ ル の 測定
乱望.且 ロ - ボリ ュ ー ム ｡ エ ア ･ サ ン プラ -
盟.2.2 フ ィ ル タ ー 材質 ･ ･･ ･ ･ ･
2.乱8 水溶性イオ ン
2.2.3.1 フ ィ ル タ ー の 前処理
2.2.3.2 イオ ンク ロ マ トグラフ ィ - ･ ･ ･ ･
2.2.4 炭素成分 - - - - ･
2.2.4.1 フ ィ ル タ ー の 取り扱 い
2.2.4.2 熱分離法
2.2.4.3 C･ H ･ N ･ コ ー ダ ー
[参考文献]
大気 エ ア ロ ゾ ル の 特性
3.1 は じめに
3.2 大気 エ ア ロ ゾル の 光学特性
3.2.1 M ie 散乱理論
3.2.2 Ke rker の 混合核理論
3.2.3 エ ア ロ ゾル 散乱の シ ミ ュ レ ー シ ョ ン
3.3 水溶性粒子 の 湿度特性
[参考文献]
化学組成による大気 エ ア ロ ゾ ル 光学特性 の導出
4. 1 は じめに
4.2 理論
且
2
4
6
7
9
且0
且2
且2
且4
16
16
16
17
17
18
19
20
23
24
24
24
29
30
37
40
4 1
4 2
4 2
4
.
3 2 峰性対数正規分布 の粒径分布パ ラメ ー タ の 決定
4.4 結
4.4.1 千葉にお ける光学特性 の推移
4.4.2 アジア にお ける光学特性 ･･ ･ ･ - ･ ･ -
4.4.2.1 ア ジア ライ ダ ー ネ ッ ト ワ ー ク にお ける 同時
観測
4.4.2.2 197 年イ ン ドネ シ ア 山火事と､ そ の 他 の ア
ジア 地域 で の観測
4.5 大気補正 - の応用
[参考文献]
46
50
50
58
58
61
63
68
1 来観 エ ア m ヅ]♭の概要
1. 大気 エ ア ロ ゾ ル の概要
且｡且 磯 草
本報告書で は ､ エ ア ロ ゾル の 光学的性質を化学組成から導出する手法と ､ それ
を用 い た ア ジア の都市における観測例につ い て述 べ る｡
｢ライダ ー +に関する報告書 [ 太宥デー タ虜得屠 4顔漬 ライダ ー]､ ならびに ｢衛
星デ ー タ の 大気補正+ に関する報告書 [ 厳暑デ ー タIrおげa* 斎藤正t 大鹿粛劇
で 明 らか に した ように ､ ライダ ー 観測デ ー タ か ら浮遊粒子状物質の 消散係数の 空
間分布を求めたり ､ 衛星デ ー タか ら大気中の エ ア ロ ゾル 粒子 の 浪度(コ ラ ム凍度)を
正確に求めるには ､ エ ア ロ ゾ ル の 光学的パ ラメ ー タ を正確に知る こ とが必要で あ
る ｡ しか し､ エ ア ロ ゾル は水蒸気とともに時々 刻々 また空間的にも変化する の で ､
モ デル を単純に当て は める こ とは難 し い ｡ そ こ で ､ 実際の エ ア ロ ゾ ル の 光学的性
質を測定 し ､ そ の デ ー タ の 集積に基 い て ､ それ ぞれ の 状況に応じた モデル を棉築
する こ とが望ま し い が ､ エ ア ロ ゾル の 光学的性質の測定自身が難 しい 課題 で ある ｡
光学的性質には複素屈折率､ 散乱強度 ､ 位相関数､ 非対称性因子 ､ 単散乱 ア ル
ピ ー ドな どが あるが ､ こ れ ら の うち ､ 複素屈折率以外は ､ 複素屈折率と物理的性
質 で ある粒径分布が分か れ ば ､ 球形 を倣定でき る場合には ､ ミ
一 散乱理論 か ら求
められ る量 で あ る ｡ と こ ろが複素屈折率のうち虚数部分は吸収測定から直接測定
可能で あ るが ､ 実数部分は直接的な測定方法が存在 しない ｡
そ こで ､
且)太陽光等を光源と して散乱角依存性を測定 し､ 放射理論から求める手法と ､
2)化学成分を測定 し､ 別 に測定 した粒径分布と併せ て ､ ミ
一 理論か ら計算する ､
手法がある｡
1)で は ､ 測定対象そ の も の(コ ラム 量)を短時間で測定可能 で ある と い う利点がある
が ､ 複素屈折率は仮定する必要があり ､ また ､ 成分が分 か らな い の で ､ 発生源 の
推定な どに は不 向き で ある ｡ それ に対 して ､ 2)は ､ (バ ル ー ン な どに測定器 を乗 せ
ない 限 り)測定対象場所で通常の方法 で エ ア ロ ゾル をサ ンプ リ ン グし ､ それ に基 い
て光学的パ ラメ ー タ を計算か ら出す方法で あるが ､ こ れ には
一 点(通常､ 地表面)で
の観測 で ある こ と ､ サ ン プリ ン グに時間がか かる な どの 問題点が存在する｡
本報告書で は 2)の 化学分析に基く手法に つ い て 述 べ る｡ エ ア ロ ゾル の 光学的性
質を調 べ る に は ､ 以上述 べ た ように化学成分の測定が必要となるが ､ 化学組成を
求める こ とに よ っ て ､ 発 生源や成長 の過程の情報を得られる こ と ､ 大気汚典と関
連 して光学的測定値か ら重量濃度に換算する こ とが可能となる こ とな どの利点 が
ある ｡ 一 方 ､ こ の デ ー タ の 適用にあた っ て は ､ エ ア ロ ゾ ル は境界層内の濃度で支
配される こ と ､ 境界層内 の成分はほ ぼ 一 様で地表面 の組成とほ ぼ等 しい こ とを仮
定 して い る が ､ 正確 な組成や濃度を知るためには上層で の サ ン プ リ ン グが必要 と
な る ｡ 以 下 ､ 本節で は エ ア ロ ゾル の 光学的性質の解釈に関する事項 に関 して ､ こ
れ まで の 歴史的経緯を概説す る ｡
1. 大気 エ ア ロ ゾル の 概要
エ ア ロ ゾル は 一 般に 10
- 8か ら 100pm ま で の 範囲の浮遊粒子を指すが､ そ の性質
が明らかとな っ て き たの は ごく最近 であるo 18世紀で は目視 で大気の エ ア ロ ゾル
を観測 して い た(C hrist, 1783)が ､ Aitke n(1888)は 19世紀の後半に ､ 現在 Aitke n
粒子と呼 ん で い る小粒子 の観測機械を製作 した｡且908年 には M ieが M ie理輪(1908)
を発表 した｡ 帯電 した粒子だけは別 の分野と して発展 して き た [Nolan, et al.,
1 950]｡ 雲粒子 の 中心核となる C C N(clo udc o nde n s atio n n u clei)も独立した分野と
して扱われる こ とが多い [Thru m ey, 1959]o 最近まで生物起渡 の エ ア ロ ゾル(花粉
や胞子など)は別分野と考える こ とが多か っ た [OT:S1
'
L2)
'
,
1 986]o さて Yunge(1950)
は､ 0.01- 10m m の粒子 に対して ､ 現在 Yunge の 法則とい われて い る粒径分布の
指数汝則を提案した(195恥 また ､ これ ら は混合核と いう概念が線素きれて い た
にも かか わらず､ 異な っ た種類 の エ ア ロ ゾ ル の分布を別々 に考えると いう習慣が
あ っ た｡ Yu nge は粒径分布が連続的に変化すると いうこ とを示 したが ､ 同時に場
所的に海洋(m a ritim e)､ 陸域(co n七in e n七al)､ 背麓仲a ckgr o u nd)型に分類 し ､ また ､
粒子半径 の 大きさによ っ て ､ jutke n(0.001- 0.1pm)､ 大粒子(0.1 - 1pm)､ 巨大粒
チ(> 叫m)に分類した(Ⅵユnge,1 963). - 方 ､ Whitby(1973)は生成様式から核生成
(n u cle atio n)モ ー ド(半径 0.0 01- 0.1pm)､ 蓄積(accu m ulation)モ ー ド(0,001-
o.1pm)､ 粗粒子(co a r s epa rticle)% - ド(>1pm)に分けた｡ さらに nu cleatio n mode
の 粒子 は GP C(ga s･to -pa rticle c o n v e r sio n)によ っ て作られ ､ a c u mulatio n m ode
はそ の 凝結(co agulatio n)と不均 一 凝集(inho m oge n e ous c onde n satio n)によ っ て 作
られ ､ c o a r se pa rticle は力学的過軽によ っ て 生成される ､ と した ｡ しか し､ 今日
で は､ エ ア ロ ゾ ル の粒径分布は 3 つ の 対数正規分布 の和で記述きれる こ とが多い
と考えられてお り ､ こ の 考え の もとで は W hi七by の概念は成立しない [Jae nicke,
1 993]｡ 本報告書でも我 々 は対数正規分布 の和とする記述に従う0
エ ア ロ ゾル の 光学的性質に つ い て は ､ それぞれ固有の エ ア ロ ゾル は固有の粒径
分布と複素屈折率を持 つ もの と して ､ 次の 6種類に分類する :
1. 土壌成分
2. 海塩粒子
3. 硫酸ア ン モ ニ ウム
4. 硝酸ア ン モ ニ ウム
5. 有機性炭素
6. 元素状炭素
以下 で は これ ら の様子 を詳 しく説明 して い る｡
1. 大気 エ ア ロ ゾ ル の概要
1.望 放射収支に卑見る来観濫 ア ロ 汐ルの彩管
地球上に降り注 ぐ太陽放射 エ ネ ル ギ ー は ､ 単位面積 ､ 単位時間あたり平均して
1.38×103 w m
～ 3 で ある (地球上端で太陽からの放射線に直角な方向から受け取
る エ ネル ギ ー)｡ こ の 値を､ 太陽定数 (Sola r Co n sta nt) と いう｡ しか し ､ こ の エ
ネル ギ ー が直接地表 に届くわけで は な い ｡ なぜ な ら地球には大衆があり ､ 大気中
の雲や空気分子 ､ そ して エ ア ロ ゾ ル により散乱 ｡ 反射 ･ 吸収されるためである ｡
また地表 に届 い た太陽放射は､ 地表 を暖め､ 地 球自身 か ら の 赤外放射を起 こす ｡
こ の 赤外放射を射出する こ と により冷却され ､ そ の 結果 ､ 地球上 で は 一 定の 温度
が保たれる ｡ も し ､ 地球上 に大気が全くない と仮定 した場合､ 平均地表面温度は
- 18℃ になる ｡ しか し､ 実際の 平均地表面 は約 15℃ であり ､ こ の 33℃も の差を
生み出 して い る の が地球大気なの で ある [ 太B7費未 1991]o
地球に入射 した太陽エ ネル ギ ー (短波) を 100とすると ､ そ の うち 30が雲 ､ 大
気､ 地表面に反射されて宇宙空間に戻り ､ 20が大気､ 雲に吸収される【Eagle m B n,
1980】｡ 大気中で吸収する物質 のうち ､ 二酸化炭素､ フ ロ ン ガス ､ オ ゾ ン などの 温
室効果ガ ス による地球温暖化が近年危慎され て きたが ､ 大気中に浮遊する微粒子 ､
つ ま り大気 エ ア ロ ゾル の増加が ､ 地味規模で の 窺俵変動に大きく寄与 して い る こ
とも最近 の 研究で 明らか にな っ て きた [(浪a Eis az2, et ai., 1 91; (漁a z:Jo ck, et al. ,
19 93]｡
Fig. 1.1 に都市域における大気 エ ア ロ ゾル の粒径分布[挿惣)
'
触 1980]を ､Fig. 1.2
に太陽放射 エ ネル ギ ー の波長に対する分布 [H本革斉激暑学会 1986] を示すo 大
気 エ ア ロ ゾ ル は個数分布 で約 0.01〃 m に モ ー ドの 中心 がある が ､ これ を表面積の
分布 で表 した場合､ 直径約 0.1〃 m で最大 を取 る. 一 方 ､ 太 陽の 放射 エ ネ ル ギ ー は ､
約 0.5〃 m を中心と した可視域で最大となり ､ こ こ では他の波長帯で見られるよう
な気体 の 大きな吸収もオゾ ン を除い て ほ とん どな い ｡ つ ま り ､ 太 陽放射を考える
場合､ 可視域における散乱 ｡ 吸収 が大気 の放射収支 に大きな影響を及 ぼす こ とが
分かる ｡ エ ア ロ ゾル の散乱過程が ､ 3 章で説明する M ie 散乱理論に従うの であれ
ば ､ 消散 て散乱 ･ 吸収係数は こ れ ら各断面積に比例 し､ また可視域 の波長帯で は ､
波長 とほぼ同程度の粒径が散乱特性に最も寄与する ことが分か っ て い る ｡ つ まり ､
太 陽放射 の最も強 い波長帯と､ エ ア ロ ゾル 表面積分布が最大となる粒径が近 い こ
とか ら ､ 大気 エ ア ロ ゾル は大気の 光学特性 ､ つ ま りは放射収支に非常に大きな影
響を与 える こ とが予想で きる ｡
大気 エ ア ロ ゾル は ､ 主 に放射強制を通 じ､ 地球 を冷却する物質と して働く ｡ 人
為起源 の硫酸塩粒子による放射強制力は ､ - 0.3 Wm
- 3 [E
'
ehl
,
etal. , 19 91] か ら､
- o.9 W m
M 3 [TaJ4aぢ et al., 1 994] 程度で ある と言われ て い る . しか しなが ら､
石 油燃焼や焼畑等 の バ イ オ マ ス バ ー ニ ン グに よ る吸収 の 大き い 元素状炭素 の増加
に よ り ､ グ ロ ー バ ル な放射強制力 の 正確な見積もり は大変困難なも の と な っ て い
る ｡ また ､ ガ ス に 比 べ て エ ア ロ ゾル は ､ 反応による生成や沈着に よる除去効果が
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1. 大気 エ ア ロ ゾル の概要
大き い た め地域特性が強く ､ いく つ か の モ デル で 代用する の は不 可能に近 い ｡
本報告書 で は ､ 千葉串よび ア ジア の 諸都市で の 大気 エ ア ロ ゾル 光学特性を､ そ
の化学組成比 から求めた ｡
1.3 東ア ジアにおける エ ア ロ ゾルモ ニ タリ ング
イ ン ド ･ パ キス タ ン から東側 の束ア ジア は ､ 面積的には全世界の15.3 % であるが ､
人 口 は全世界 の 53 %を占める o とく に最近､ 工業化に伴い ､ ア ジア から発生する
浮遊粉塵 の量は ､ 2000年頃には北半球 の自然発生源からの発生量を超 し､ 2020
年 にはそ の 2 倍に達する こ とが予想されて い る [Hurebe rt, 1 998]. また ､ 春季 に
は､ 中国大陸 の タク ラ マ カ ン 砂漠や ゴ ビ砂漠 か ら の砂漠砂塵 の舞 い 上 が り で ある
貴砂が発生 し ､ 太平洋を横断して ア メリ カ大陸にま で影響を及ぼす｡ 以上 の よう
な背景 か ら､ ア ジア にお ける大気 エ ア ロ ゾ ル の モ ニ タ リ ン グは ､ グ ロ ー バ ル な見
地からみ て も非常に重要度が高 い . 2 1世紀初頭に国際共同観測 AC E(Ae r o s ol
C ha r a cteristicE叩 erim e nt) - Asia が予定されて おり ､ そ の 関心 の 高さが伺える｡
ライダ ー の ア ジア観測グ ル ー プと して ､ 現在 ､ ア ジア ライ ダ ー ネ ッ ト ワ ー ク が
あり ､ ライダ ー の 観測とともに エ ア ロ ゾ ル の サ ン プリ ン グも同時に行われ て い る｡
Fig, 1.3､ Table 1.1 にア ジア ライダ ー ネ ッ トワ ー ク の所在地とメ ン バ ー を示す｡
本研究室は ､ ネ ッ トワ ー ク の 中心 と して サ ン プリ ン グ の分析 ･ 解析を行 い ､ 各地
の エ ア ロ ゾル 光学パ ラメ ー タ の 導出を行 っ て い る ｡
Table 1.1 Me mbe r s of the Lida rO bs e rv atio nNetw o rk in Asia.
Site Co u ntry Lida rSpe cific atio n
Chiba Japa n 4 ･ 九 1ida r (1064,756,5 32;355n m)
PA L(5 32n m)
T8 ukuba Japan M PI+(523n m)
Beijing C hin a Single Wa v elength(532n m)
Hefei Chin a Sihgle Wavele ngth(532n m)
ⅡongXong Chin a ･:gip gle Wa v elength(5 32n m)
geo･ul■･･ .･.Eore a M P L(52 3n m)
MA mi 1a Philip pin e 畠.一 九 1ida r(106 4, 532n m)
Si･Sa血ro ng T hailand M P L(52 3n m)
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1. 大気 エ ア ロ ゾル の概要
望 東泉エ ア 田 ゾルた測定方法
2. 大 気 エ ア ロ ゾ ル と 測 定 方 法
2.1 来観 孟 ア mヅ3払
空気中に浮遊 して いる粒 子状物質に は ､ 工場 ･ 事業所 の煙突や自動車の排気
管 か らの 排煙 ､ 飛散 した粉塵､ 光化学反応により生成 した粒子 ､ 海域か らの 海
塩粒子 ､ 火 山の 噴煙､ 黄砂 ､ そ して 水 または氷粒子 か らなる雲等､ 数多く の 種
類がある｡ これ らの 浮遊状態に ある粒子 の粒径は ､ 10
- 8
- 10 0FL m 程度と され
て お り ､ こ の 範囲内に ある浮遊粒子 を エ ア ロ ゾル と定義して い る｡ エ ア ロ ゾル
の粒径とその 特性に は密接な関係があり ､ 気象や放射収支､ 大気の 物理特性(光
学特性) 等に影響を与える重要な要因とな っ て い る｡
Fig. 2･1 に大気 エ ア ロ ゾ ル粒径と挙動の 関係を示す [W utby, 1978]｡ 粒径分
布は､ 粒径 2iL m 以下 の微小粒子(Fin ePa rticle)とそれ以上 の 粗大粒子(Co a r s e
Pa rticle) の 2 つ に大きく分けられる. また ､ 微小粒子は粒径 o.1LL m を境に し
て エ イ トケ ン (Aitken) 粒子 と蓄積 (Acc u m ulatio n) 粒子 に分けられる ｡ エ
イ トケ ン粒子は ､ 石油系燃料 の燃焼や 二次生成による粒子が多く ､ 凝集に よ り
これ らの 粒子 は蓄積粒子 - 成長する ｡ 微小粒子 は人為起源による粒子が多く ､
炭素成分が卓越する傾向が見られる [ #Lu#, et al., 1 990]. - 方 ､ 粗大粒子は
自然起源と見られるア ル ミ ニ ウム 等を含む粒子が ､ 多く含まれる [薪呼秀@, et
al. , 19 90]｡ 以下に主な起源粒子を示す｡
[自然発生起源粒子]
土壌粒子 一 粒径 は 10〃 m 以 下 で あり ､ 海塩粒 子 ととも に粗大粒子 の 大半を
占める ｡ 土や砂 の巻き上げにより発生 し ､ 黄砂 の ような地球規模 で拡
散するグ ロ ー バ ル 土壌 ､ 地域内土壌､ 道路粉塵に分けられる ｡ 主成分
は Al､ Si､ Ca｡
海塩粒子 - 水溶性粒子 ｡ 海水 の 気泡が海水 中 大気圏界面 で破裂する時､ 界面
海水が粒子となり飛散する｡ 粗大粒子に多い ｡ 主成分は Na､ Cl｡
[人為発生起振粒子]
自動車 - 自動車の排気ガ ス による影響は ､ ガ ソリ ン 車とデ ィ ー ゼ ル 車に分け
られる ｡ とも に微小粒子が多く ､ ガ ソリ ン 車 の 主成分 は Br､ デ ィ ー ゼ
ル 車の 主成分は元素状炭素 (E C) で ある｡
石油燃焼 - 発 電に用 い られ て い る重油の燃焼により発生 し ､ 粒径は 10LL m
以下 で ある｡ 主成分は Ⅴ､ N i｡
廃棄物焼却 一 地方自治体 の清掃工場などから発生 し､ 主成分は K ､ Pb､ Zn
で ある . また ､ 野焼き等 の植物 の燃焼により ､ K が大量 に発生する o
[2次粒子]
硫酸塩 - ディ ー ゼ ル機関等に よる化石燃料によ り発生 した S O2 が ､ 光化学反
応や酸化を経て 生成する ｡ 水溶性 で あり乾燥時に は微小粒子 に多 い ｡
主 な硫酸塩は ､ (NH4)2S O小 H2S O4O
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硝酸塩 - N O､ N O2 と して 排出され たガ ス が ､ O H基と の 反応 ､ お よび光化
学反応 に より硝酸塩となる ｡ 水 溶性 で あり乾燥時には微小粒子 に多 い
が､ NaClなどの 反応する物質により粗大粒子 にも存在する｡ 主な硝酸
2･ 大 気 エ ア ロ ゾ ル と測 定 方 法 1 1
塩は ､ N H4N O3､ NaN O3｡
こ の よう に様々 な特性をも つ エ ア ロ ゾル の モ ニ タリ ン グ方法は ､ 多種存在す
るが ､ 主なもの を以下に挙げる｡
まず ､ 大気 エ ア ロ ゾル の 粒径分布測定に は光散乱式 パ ー テ ィ ク ル カウ ン タ ー
が よく使われ る｡ これ は ､ エ ア ロ ゾ ル に光を照射 し ､ そ の 散乱光強度 か ら粒径
を測定す る もの で ある ｡ こ の 測定 に は ､ エ ア ロ ゾル 粒子 が球形 で ある こ と を仮
定す る必要 があるo ま た､ ロ ー ボリ ュ ー ム ･ エ ア ･ サ ン プラ - や ハ イ ポリ ュ - ム ･
エ ア ･ サ ン プラ - を用 い て ､ エ ア ロ ゾル を直接補集する方法がある｡ こ の 測定
で は ､ 粒径轟に エ ア ロ ゾ ル をサ ン プリ ン グする こ とが で き ､ ま た使用すフ ィ ル
タ ー によ っ て は各粒径毎の化学組成を測定する こ とが可能となる ｡ しか し､ ロ
ー ボリ ュ ー ム エ ア ･ サン プラ - は ､ 空気吸引時間が数日 か ら 1週間ほ どかかり ､
エ ア ロ ゾル の 時間変化を見る に は あまり適きな い o 一 方 ､ ハ イ ポ リ ュ - ム ･ エ
ア ･ サ ン プラ - は ､ 空気吸引時間が数時間か ら数 日 で済むが ､ 分級 の 困難さや､
フ ィ ル タ ー が大き い こ とか ら来る保存管理 の難 しさ ､ コ ス トの 高さなどの問題
点も多 い ｡ こ の他 にも ､ 大気 エ ア ロ ゾル 消散係数の鉛直分布が測定で き るライ
ダ ー や [別 冊 ｢大気デ ー タ取得用 4 波長ライダ ー +､ 参照]､ 太陽光を利用 して
大気カ ラ ム の 光学的厚 さ･を測定するサ ン フ ォ十メ ー タ ー ､ 位相関数 の測定が可
能な ス カイ ラ ジオメ ー タ ー 等が ある｡ こ こ で ､ サン フ.オ トチ ー タ ー ､ ス カイ ラ
ジオ メ ー タ ー な どの 大気放射を利用 した測定 峨 千葉大学環境リ モ ー トセ ン シ
ン グ研究セ ン タ ー セ ン サ/大気放射研究部門大気放射研究分野 (高村民雄) に
て精力的に なされ でい争.
以下 に本研究で用い て い る ､ ロ ー ポリ ュ ⊥ ム ･ エ ア ･ サ ン プラ - を用 いた大気
エ ア ロ ゾル測定方法につ い て説明する｡
2.2 ロ ー ボリ ュ ー ム q ェ ア , サ ン プラ - を用 いた大気 エ ア ロ ゾル
測定
-2･2･1 t) - ボリ ュ ー ム ･ エ ア ･ サ ン プラ ー (ア ン ダ ー セ ン型)
ロ ー ポリ ュ - ム ･ ア ン ダ ー セ ン ･ エ ア ･ サ ン プラ ｢ (帝京ダイ レ ッ ク ‥A N- 2 0)
は ､ Fig. 2.2 に示すように 8 段 の 耐食 ア ル ミ ニ ウム 合金製 の多孔ジ ェ ッ トノ ズ
ル を備えた ス テ ー ジが積み重ね られた構造で ､ イ ン パ ク タ 一 方式 に より ､ 空 気
中 の エ ア ロ ゾル を区分された粒径 ごと に補集す る こ とが 出来 る測定器 で ある｡
各段 の禰集粒径は Fig. 2.2 に ある通り で ､ 各段 の ス テ ー ジには 800､ 400､ あ
る い は 216個の ジ ェ ッ トノ ズル ( 吹き出 し口) が開い てお り ､ そ の 下部の プ レ
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Fig. 2.2 Sche m aticdiagr a m of Lo w- v olu m eAnde r s e nA ir Sa mple r
- トに置かれ た フ ィ ル タ ー 上 に エ ア ロ ゾル が補集される. 上部試料空気取り入
れ 口 か ら 一 定流量 (28.3 1/min) で試料空気を吸引すると ､ 下段 になるに従い
ジ ェ ッ トノ ズ ル の 直径が小さくなる の で ､ 各 ス テ ー ジの ジ ェ ッ ト気流 の流速は
下段 になるほ ど増大する｡
イ ン パ ク タ 一 にお ける慣性パ ラメ ー タ ー は ､ Ra nz ･ Wong 等 の研究に より
以 下 の式 で表される ｡
V =
CpVc(dp)
2
1 8pD c
2, 大 気 エ ア ロ ゾ ル と 測 定 方 法
(2 - 1)
1 3
dp =
dp50-
18 pp
C Vc p
i 8FLVN7d)c
3
60
4 CQp
F : 慣性 パ ラメ ー タ ー ､ a: カ ニ ン グス リ ッ プの補正係数､
(2 - 2)
(2 - 3)
dp : エ ア ロ ゾル粒
径 ､ dp50:50 %分離される動力学粒径､ ” : 空気 の 粘性係数､ p : エ ア ロ ゾ
ル粒子密度､ Vc : ジ ェ t)トノ ズ ル を通 る流速､ Dc: ジ ェ ッ トノ ズ ル の 直径､ Q:
試料空気 の吸引流量､ 〟 : ジ ェ ッ トノ ズル 数
また ､ 流量の 較正曲線を Fig. 2.3 に示す.
32
30
28
L
4)
lト1
4)
悪26
t叫
L
IO
Jl
24
22
20
i
22 24 26 28 30 32 3 4
Ga sMeter(SL P M)
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本研究にお い て ､ ロ ー ボリ ュ ー ム ･ エ ア ･ サ ン プラ - は ､ 粒径 を求めるとき の
み 8段 (9分級) で の観測を行 い ､ 定常的な エ ア ロ ゾル 組成 の測定で は ､ Fig. 2.1
にあるように 2〟 m 付近 で エ ア ロ ゾル 特性が変わる こ と か ら､ ll.0〃 m 以上 ､
2.1 - ll.Op m (Co a r s ePa rticle)､ 2. 1FL m 以下 (Fin ePa rticle) の 3段分級を
用 い て い る ｡
2. 2.2 フィ ルタ ー 材質
エ ア ロ ゾ ル補集 に あた り ､ フ ィ ル タ ー の 種類の 選択 は ､ 分析精度に 大き な影
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響を及ぼす - 因 となるため ､ そ の選択 には注意が必要となる o
補集用 フ ィ ル タ ー は ､ 大別すると繊維状の もの と多孔質状 (メ ン プラ ン タイ
プ) の も の に大別 され ､ 一 般に繊維状の フ ィ ル タ ー は圧損 サ 吸湿性は低 い が金
属 の含有量が高く ､ メ ン プラ ン フ ィ ル タ ー は ､ 逆に圧根 幹 吸湿性 が高く ､ 金属
の含有量が低 い と言われ て い るo Table 2.1 に各種フ ィ ル タ ー の 主な含有元素
(ブラ ン ク値) を示す [大慶鹿家 etal., 190]o テ フ ロ ン繊維 フ ィ ル タ ー は ､
微粒 子が わず か に透過すると いう欠点があるが ､ 吸湿 ､ 圧損が少 な い こ とか ら
S P M総量の 測定､ イ 舟 ン ク ロ マ トグラ フ ィ を用 い た水溶性成分や ､ 放射化分
析を用 い た金属成分 の測定に広く使われる｡ - 方､ 石英繊維フ ィ ル タ ー は Al､
Ca､ Na な どの 金属製分の プラ ン タ値が高くなり ､ これ らの成分の分析精度は
低くなるが ､ 大気 エ ア ロ ゾル の 重要な成分である炭素を分析する こ とがで きる｡
こ れ らの 理 由 か ら､ 本研究で は ､ 水溶性成分分析用にテ フ ロ ン繊椎 フ ィ ル タ ー
(A dv a n七e cToyo Co･, PolyAo n - P F O80)､ 炭素成分分析用に 石英繊維フ ィ ル タ
ー (Pallfle x 2500QR A-U P) の 2 種類 の フ ィ ル タ ー を用 い たo こ の 測定で は､
サ ン プラ - を2 台並 べ ､ 同条件でそれ ぞれ の フ ィ ル タ ー に補集 して い る ｡
Table2･1 Ele m e ntsin cluded in v ario u sfilte r s(FLど/(8×10 in ch mte r)
Ele m e nt
Filte r
Qu arts Gla s sFiberb) Me mbr a nc)
Fibe r
a)
Tefr o nfibe rd)
(Polyfr o n)
h q
< 0.4
40
Ag
AI
Ba
Ca
CI
Co
Cs
Cu
Fe
K
Mn
Na
Ni
Ti
V
Zn
< 0.3
5 000
< 10
2000
20 < 0.3
10000 200
200000 < 4
800000 200
300 < 2000 100
0.8 0.9
< 0.08 < 0.2
< 40 < 20 0
800 < 200
300 20000
20 30
600 2000
10 < 10
0.1
< 0.05
< 20
< 60
< 100
0.5
300
< 2
< 4
200
300
< 0.2
< 0,05
< 20
< 60
< 10
< 0.7
2 0 0
< 2
100 < 200 < 40 < 40
1 < 2 < 0.3 < 0. 3
< 5 1 000 3 1
a)Pallfle xCo., 2500QA S T, b)A dv a nte cToyo Co. , G B- lo on, c)A dv a nte c
Toyo Co. , A 300A, d)A dv a nte cToyo Co. , Polyflo n - P FO 40
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2.2.3 親藩性イオン
大気 エ ア ロ ゾル 中 の水溶性イオ ン の 成分と して ､ 主に S O4
2 -
､ N O3
-
､ CI㌔
N H4
'
､ Na
'
､ K
'
､ Ca
2'
､ Mg
2＋が分析され て いる . こ の ような水溶性イオ ン の 分
析は ､ 従来個々 の 成分に応じて ､ 吸光光度法､ 原子吸光法 [ 粛安居大鹿併全局
1987] 等で分析され て きたが ､ 近年で は ､ 多成分が同時に分析でき るイオ ン ク
ロ マ トグラ フ 法 [ 牌 鮭太耽 顔策 略 1985] が主流になり つ つ ある o 以 下
の イ オ ン ク ロ マ トグラ フ ィ に つ い て説明する ｡
2.2.3. 1 フィ ルタ T の前処理
水溶性イオ ン の成分分析にお い て は ､ まず ､ 補集 した エ ア ロ ゾル の フ ィ ル タ
ー か らの 抽出作業が必要で あ り ､ 超音波抽出法､ 振塾抽出法､ ソ ッ ク ス レイ 抽
出法な どがある ｡ こ こ で は ､ 本研究で使用 して い る超音波抽出法につ い て 鋭明
する■｡
まず ､一補集 フ ィ ル タ ー を ､ 扇形に 4分の 1 だけ切 り出 し ､ それ を 5 ミリ ほ ど
の短冊状に カ ッ トする ｡ こ れ を ､ 2 5mlの 純水に浸 し超音波抽出を30分間行う｡
こ こ で ､ テ フ ロ ン繊維フ ィ ル タ ー の 場合､ 溶解 しにく い ため純水 の他に 1ml の
エ タ ノ ー ル を加 えて抽出を行う必要がある ｡ 次に ､ ニ ュ ー ク リポ ア フ ィ ル タ ー
で ろ過 を行 い ､ イオ ン抽出液を作成す る｡
2. 2.a._2 イ オ ンク ロニマ トゲラ フ イ
イ オ
｢ング ロ
､
マ トグラ フ イ の 分析装置は､ 横河電気 IC･7000お よびダイオネ
ク ス D X- 1 20を使用して い る ｡ Table 2.2 に､ それぞれ の 分析条件例を示す｡
陰イ オ ン (S O4
2 ‾
､ N O,
-
､ C I
-
) の 分析 で は ､ 溶離液と して Na2C?,/ NaHC O3 溶
輯を用 い ､ サ プ レ ッ サ ー シ ス テ ム によ っ て Na＋を除去 し､ 目的イ オ ン の 導電率
を測定す る方法 を用 いる
.
三 また 1 価の陽イオ ン
ノ
(N H∴ Na十､ K') は ､ 溶離液
と して
J
I
H Clまたは HNO8 を用 い て ､ サプ レ ッ サ ー シ ス テ ム を使用する方法と
使用 しな い 方法がある . 2 価 の 陽イオ ン (Ca2'､ Mg2
＋) の 分析 で は ､ 溶離液と
して エ チ レ ン ジア ミ ン/酒石酸を用 い るノ ン プ レ ッ サ ー 方式 と ､ ヒ ス チ ジ ン/HCl/
ジア ミノ プ ロ ピオ ン 酸溶液を用 い るサ ブ レ ッ サ ー 方式が ある ｡
デ ー タ の読み取りには ､ ピ ー ク 高さ法と ピ ー ク面積法があるが ､ ピ ー ク 面積
法 は高感度で低濃度ま で測定出来るという利点があるため ､ オ ー トサ ン プラ -
を用 い で多試料分析する場合は後者を利角する こ とが多 い ｡ ま た ､ 分析が高感
度で ある こ とか ら､ 試料容器からの N
r
a
'の 溶出 ､ 試験華の汚染 か らく る N H.
'
の混 入 がブラ ン ク値を高くする恐れがあるため､ 試料の 保存には特に注意が必
要になる ｡
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Table2.2 Co ndiもio m s ofthe主o n chro m a.七ogT aPhyin str u m e nts
分析装置 横河聴衆 IC･70 00 ダイ オネクス D X･120
陰イオ ン 溶離液
除去液
4m M Na2C O8/ 1.4m M Na2CO3/
SO4
2 - 4m M NaHCOa 2.O mlノmin 0.7 m M N 由.H CO3 1.5mlノmin
N OS
H
C I
～ 15mM H2SO4 2.O mlノmin 25m M H2S O4 3.O ml/ min
1価陽イオ ン
N H4
＋
Na＋
K
＋
溶離液
除去液
5m M H N O3 2.O mumin 1 0m M H Cl l.5ml/min
70m M テ トラメ チル ア ン モ ニ
ウム溶液 7.Oml/min
2価陽イオ ン 溶離液
除去液
2m M エ チ ル ジア ミ ン / 2 4m M HCl / 4m M ヒス チジ ン
Ca2
＋ 4m M 酒石酸 2.Oml/min /4m M ジア ミノ プ ロ ピオ ン酸
Mg
2 1.5ml/min ･
70mM
､
テ トラメ チ ル ア ン モ ニ
ウム溶媒 7.Oml/min
2. 2.4 炭素成分
大気中における エアロ ゾル の 炭素成分は､ 無機炭素および有機炭素(0 聯 nic
Ca rbo n)に分類で きる ｡ こ の うち無機炭素は､ 元素状炭素(Ele m e nta ry Ca rbo n)
と炭酸塩 で構成され て い るが ､ 炭酸塩は ､ 石灰岩土質等の 発 生源近傍を除い て
｢ 般環境大気で の存在は無視できる [Pua, et al., 1 984] ためこ 通常は ､ 元素
状犀索と有機炭素が分析される ｡ 元 素状炭素 ･ 有機炭素の分析方法に は ､ 熱分
離法 (T h9rm al法)[Cadle, etal., 1 983]､ 溶媒抽出絵 [Gu ndel, etal･, r1 984]､
酸分解法 [Kukeja, et al., 1976]､ 光学的方綾 [Delu mye w, etal., 1 9 80] また
は ､ , こ れうの方法の粗み合せによる手法が提案されて い るが ､ 各分析法法とも
完全な分離定量法とな っ て い な い ｡ こ れ らの 分析法のうち ､ 周内の ほ とん どの
機関で採用されて い る方鋳である熟分離法に つ い て説甲するo
2.2.4.1 フィ ルタ ー の 取り扱い
炭東成分の禰集用 フ ィ ル タ ー には ､ ガ女状有機物g)吸着はあるも の の 石英繊
維 フ ィ ル タ ー が最適で ある ｡ ガラ ス 繊維 フ ィ ル タ ー で は ､ 酸性 ガ ス の 吸着によ
り重量濃度測定値に誤差が生じる の み ならず､ 炭素成分分析にお い ても石英繊
推 フ ィ ル タ ー より誤差が大き い . 漢.た ､ ガラ ス 繊維 フ ィ ル タ ー にお ける炭素粒
子 の酸化速度は､ 石英繊維 フ ィ ル タ ー に比 べ て 大き†､ [L1
'
n
,
et all, 1 988]Q r
方で ､ 石 英繊維 フ イ
､
ル タ ー は ､ 炭素を 1c m2 あたり最大 10FLg 程度含有 して い
るため ､ あらか じめ使用前に 600℃で加熱処理 し､ 炭素成分を除去する必要が
ある ｡ しか しなが ら ､ 石英繊維 フ ィ ル タ ー は､､ 有機物 の 吸着が著 し い こ とか ら
保存管理が難 しい ｡
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炭素成分分析装置は､ 非常に高感度で あるため ､ 分析試料が少量 ですむ反面 ､
フ ィ ル タ ー 上 の 炭素成分 の均 一 性が問題となる ｡ ハ イ ポリ ュ - ム エ ア サ ン プラ
一 にお ける測定で は ､ 炭素成分 の場所に よる不均 一 さは ､ ほ ぼ無視で きる o -
方 で ロ ー ボリ ュ ー ム エ ア サ ン プラ 一 による補集で は ､ 試料フ ィ ル タ ー 中心部 の
分析値が外側よりも 5 - 1 0 %程度小さくなり ､ 均 一 に な っ て い な い o そ こ で ､
試料 を分析用 に ポ ン チで打ち抜く際､ Fig. 2.4 のように､ 中心部か ら外側 - 打
ち抜き ､ 補集された試料を平均的に用 い る必要が ある｡
Fig. 2.4 Bo ring po sitio n sin a s a mpled 丘Ite r
2.2.4.2 熟分離法
熱分離法は､ 炭素成分 の熱特性 (熱に対する安定度) の相違を利用 して 元素
状炭素と有機炭素を分離定量する手法で あり ､ 最適な分離温度 の設定によ っ て
分析精度が左右される ｡ 不活性ガ ス お よび活性ガ ス雰囲気下にお ける大気 エ ア
ロ ゾ ル の 元素状炭素 ･ 有機炭素の分離温度 の検討ij:､ 多く の 研究者によ っ て 行
われ て い る■[OuB, etal. , 1 9 84,･ Cadle, etal. , 1 983]｡ 各種粒子 の炭素成分サ ー
モ グラ ム や ､ 加熱温度と炭素検出量と の 関係は様 々 な パ タ ー ン を示 して おり ､
熱特性 に よ っ てす べ て の粒子中の 元素状炭素と有機炭素を完全分離する こ と は
不可能で あり ､ 粒子 の 種類によ っ て分離温度が異なる｡ とり わけ ､ 有機炭素含
有率が高 い粒子 ､ 道路粉塵および土壌系粒子等に つ い て分離温度を正確に 決定
する こ とは難 しい [ 鰍 #, 1 985]o
不 活性ガ ス雰囲気下 で は ､ 加熱温度が低 い場合には有機炭素 の残留､ 加熱温
度が高い場合には炭化と いう現象が起こ り ､ いずれ の場合にお い て も ､ 元 素状
炭素を過大評価 して い る こ とに留意する必要がある ｡ 大気 エ ア ロ ゾル お よび各
種発生源粒子における加熱温度と炭素検印との 関係を Fig. 2.5 に示す [ 廟井次
席 1985]｡ Fig. 2.5か ら､ 6 00- 8 00℃ の 温度の範囲内で炭素検出量が 一 定に達
する傾向がある｡ 600℃以下 で 明 らかに有機炭素の残留が認められ ､ 8 0 0℃ 以上
で は 発 生源粒子 の 種類 に よ っ て 有機物の炭化が顕著に起 こ り ､ 炭素量検出が減
18 2. 大気
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少する こ と確認され て い る ｡ ま た ､ 900℃付近 で は ､ 元素状炭素の燃焼が起 こ
る こ とが確認され て い る｡ こ れ らの こ と か ら ､ 不活性ガ ス 雰囲気下 で の 分離温
度は ､ 6 0
.
- 800℃ に設定する ことが妥当で ある と考えられる｡
我々 が用 い て い る分離条件を以下に示す｡
有機炭素 一 不活性ガ ス (He) 雰囲気下 で ､ あらか じめ 600℃ に保持 して ある
炉 に入 れ ､ 約 5 - 10分間燃焼させるとする｡
元素状炭素 (総炭素) - 活性ガス (He - 02) 雰囲気下で ､ あ らか じめ 900℃
以上 に保持 して ある炉 に入れ ､ 約 5 - 10分間燃焼させ る ｡
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2.2.4. 3 C･ H ･N d コ ー ダ ー
C･ H ･ N ･ コ ー ダ ー (柳本製作所 : M T- 3) は ､ 試料を燃焼し燃焼ガス の 組成
か ら､ 試料中の H ･ C･ N の 元素量を測定する装置で ある｡ Fig. 2.5 に装置 の概
略図を示す｡ 装置 は ､ 試料 の燃焼部､ 燃焼ガ ス の採取用定量ポ ン プ機構､ およ
び採取ガ ス 中 の H20､ C O2､ N2濃度を測定するための検出部か らな っ て い る｡
図 1 にお い て He キ ャ リア ー は電磁弁 11を経て燃焼管に供給され ､ 常に 180-
200ml/min で燃焼管に流す｡ 電磁弁 14 ･ 15 を開き ､ 13 ･ 16 を閉 じて ポ ン プ
の ピ ス ト ン を右側 - 引 き 出すと ､ 燃 焼管 に供給され て い る He の 一 部 は
Somュ/min で燃焼管尾 の 方 - 吸引される ｡ こ の 時 ､ 白金ボ ー トに 2 - 2.5mg の
せ た試料を試料分解炉 の中 - い れると､ 試料は高温 で分解され ､ さ らに酸化銅
と接触 して完全酸化される ｡ また ､ 試料事り発生する H20､ CO2､ N2以外 の 物
質は ､ 酸化炉 ･ 還元炉 で 完全 に除去され るo
混合 (M IX) が終了すると電磁弁 16が開い て 15が閉 じ､ 一 定速度で 27 に
送 られる ｡ 押 し出されたポ ン プ内ガ ス は ､ 直列に つ ながる 3 列 の 差動熱伝導度
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Fig. 2.5 Sche maticdiagra m ofC
･fI･ N ･Code r
計に導かれ ､ それぞれ の 対は H20 吸収管､ C O2吸収管およびディ レ - コ イ ル で
連結され て い る｡ ポ ン プ 内ガ ス は ､ Ⅱ20､ C O2､ N2､ He の 4種 の 気体か ら構
成され てお り ､ まず 19で H20 が ､ 2 0で C O2 が吸収され ､ そ の濃度 に比例 し
た信号を得る こ とが できる ｡ デ ィ レ - コ イ ル (21) はポ ン プと等容積 の He ガ
ス で充満 して い る の で ､ 同様に N2濃度に比例 した信号を得られるo
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3.且 披じめに
太陽光が地球大気を通過する際､ 空気分子と大気 エ ア ロ ゾル の 2 つ の 散乱を
受ける ｡ 太陽放射 エ ネル ギ ー は 波長 0.5〃 m に ピ ー ク をも つ の で ､ 粒径が光 の
波長よりも十分小さな空気分子に つ い て は ､ Rayleigb 散乱の 理論を適用する こ
とが できる ｡ Rayleigh散乱は ､ 前方散乱される割合と後方散乱される割合が等
しく ､ そ の 強度は波長 の 4 乗に逆比例する｡ 空が青や赤に見える の は ､ こ の 空
気分子 の散乱 に起因 して い る｡ 一 方 ､ 大気 エ ア ロ ゾル は ､ 1 0
‾ 8 - 1 0 〃 m と広
範囲 の粒径を取り ､ 太陽光 の波長と同程度 かそれ以 上 の粒径が大部分を占める
ため Rayleigh散乱理論を用 い る こ とはで き ない o そ こ で大気 エ ア ロ ゾ ル に つ
い て は ､ 球形 を仮定 した任意 の大きさ の粒子による電磁波 の散乱理論､ M ie 散
乱理論を使用する｡ M ie 散乱 は ､ 光 の 波長が同 じ場合､ 散乱 される粒子 の粒径
が大き い ほ ど前方散乱が卓越 し､ 粒子 が持 つ 複素屈折率により大きくそ の散乱
吸収過程が変化するとい う特徴がある ｡
また ､ 大気に浮遊する エ ア ロ ゾル は､ 周り の 環境に左右されやすい ｡ とく に
水溶性粒子は ､ 湿度によりそ の性質が劇的に変化する｡ 例 えば ､ 塩化ナ トリ ウ
ム 粒子 で は ､ 乾燥状態に比 べ て相対湿度 90 % での粒径 の 大き さは約 2.5 倍も大
きくなる ｡ 粒径 ととも に複素屈折率も変化するため ､ 散乱特性 に 与 える影響は
非常に大きなも の となる｡
こ の 章で は ､ M ie 散乱理論と､ Eerke r の 2重混合核 (ある粒子 の周りを別
の特性をも っ た物質が覆 っ て い る粒子) 理論､ および湿度による粒子特性変化
を取り扱 っ た Ta ng の 理論に つ い て 説 明する .
3.2 大気 エ ア ロ ゾルの光学特性 一 理諭 -
3.2.1 M ie 散乱理論
2 0世紀初頭､ G. Mie は均 一 媒質内に存在 し ､ 任意の 直径 をもち ､ 任意材質
の均 一 な球による平面単色波 の 回折を ､ Ma x w ellの 電磁波方程式を用 い て 取り
扱い ､ 厳密解を得た [帽 n de Hulst, 1 98 1; BoLz'e n, 198 3]｡ Mie 散乱理論は ､
Fig. 3. 1 にある ように ､ 粒子 に入射 した電磁波により誘導される双極子輯射の
理論である ｡ 以下に ､ Mie の 理論式 の概要を示す｡
まず ､ kl を電磁波の波数､ m を散乱体球の複素屈折率と して Helmholtz の 式 よ
り ､
△v ＋k
2
m
2
v - o (3- 1)
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Ma x w ellの 方程式より ､
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こ れ より ､■TM波の E(m)と H(m)の 全要素は､
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同様に ､ TE波 の E(e)と H(e)の 全要素は ､
E
r
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E
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E
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ニ ー
r sinβ
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と書く こ とが でき ､ Ⅴ と 〟 をデバ イ ･ ポテ ン シ ャ ル と い う｡
(3- 2)
(3- 3)
(3- 4)
デ バイ ･ ポテ ン シ
ヤ ル が ヘ ル ム ホ ル ツ方程式を満たす こ と か ら ､ 動径部分と角度部分に分けて微
分方程式を解くと ､ 動径部分は球 ベ ッ セ ル 関数 jn(kT)､ FD(kT)の 線形結合と し
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て ､ また角度部分につ い て は 球面調和関数 Yn
m(C, 4)の 線形結合と して表す こ
とが可能となる ｡ β は整数で あり部分波の次数を示す｡
以 上 の こ とより ､ 入射波 ､ 球外部散乱波､ 球内部 の波の ポテ ン シ ャ ル は以下
の 式 で与 えられる ｡
入射波成分､
黙 ′ ー､ n 2n ＋1
ru
'L
'
'
- e
id
c o s¢∑(1
'
)”
〃=1
( カ
rv
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l
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- e
lm
sin4∑トi)
A
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散乱波成分､
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O 3
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- e
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p
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p
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p
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(3-5)
(3-6)
(3- 7)
こ れ らの 式 を用い た an ､ bn.の 導出に ほ､ F
- a で の 以 下 の境界条件を用 い るo
i[r u'L
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'
･ r u
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よ っ て ､ an ､ bn は次の ように与えられる .
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(3-9)
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2m a
A
x = ka =- -
, y = mka
x は粒径パ ラメ ー タ で ある ｡ こ こ で ､ 〆D(kT)は､ 球面 ベ ッ セ ル 関数j l により ､
T7＋ -
2
-Jfjn .喜.(kr)
と表される｡ ∈p(kT)は ､ ハ ン ケル 関数に より ､
･n(&)- 俸 n.壬(か)
と表わされ ､ ま た Pnl(c o s6)は ､ ル ジャ ン ドル の 倍関数により ､
p
n
l(c oso)I sine
dP
n(c o so)
dco sO
と書ける ｡
ま た ､ 電気 ベ ク トル の 振動の成分を散乱画
面) に対 して 垂直成分と
㌢
水平成分にわけると ､
以下 の 式で 与 えられ る｡
A 2n＋1
s.(e)- ∑急n(n ＋1)
& 2n＋1
s2(0)- ∑LJ 1v ′ 【急n(n＋1)
こ こ で 7t
n ,
て
n は ､
(3- 10)
(3-ll)
(3-12)
(入射光及び散乱光の方向を含む
その行列成分 Sl(0), S2(0)は ､
‡an7T刀(c o so)＋bD r〃(co so))
ibn2TH(co so)＋ anrn(c o so))
方
n(c o so)- 志pnl(co so)
･
n(c o so)-孟pnl(c o so)
で ある ｡ こ れ より ､ 光の 強さ の垂直 ､ 水平成分 1
'
l, 1
'
2は
il - lsl(0)I
2
-
i2 - [s2(0)[
2
-
となる こ とが分かる ｡
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∑
∑
2n ＋ 1
”(n ＋1)
2n ＋ 1
n(n ＋ 1)
(a n 7T n(0)＋ b〝 r n ¢)]
2
(bn 7r 〃 ¢)十 a n T 〃 ¢)可
2
(3-13)
(3-14)
(3- 15)
(3- 16)
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以上より ､ 強度 Jo の 光が入射 した場合の ､ 粒子からの 距離 r における散乱光
強度 ∫は ､
∫ =
Io(il ＋ i2)
2k 2r 2
で 与 えられる ｡ Fig. 3. 2 , Fig. 3. 3
光強度 (1
'
1
＋1
'
2) の角度分布を示すo
dc'Jsl(0)F･(s2(0)l
2
d n
.
2 k
2
(3-17)
に ､ 各球体粒子に光が入射したときの散乱
(3-17) 式 より微分散乱断面積は ､
(3-18)
と なる こ とが分かる o これ を全立体角に つ い て積分 し､ (3- 14)式 で の 直交関係
を用 い ると ､ 消散断面積 u
ext は以 下の ように求まる ｡
A2
0
'
exl
= -
27r
CO
≡(2n･1)(Re(a〃 ＋bn)i
n=I
また ､ 散乱断面積 o sca は
A2
o
'
sca
=
吉宗
となる｡
纂(2n ＋l)(IanZ
2
･Ibnt
2)
3. 2. 2 Kerke rの 混合核散乱理翰
Mie 散乱 理論が 一 様に均質な粒子ゐ散乱理論で ある の に対して ､
(3- 19)
(3-20)
Ke rke r の 混
合核散乱理論[Kerke r, 1969]は ､ 中心 に核を作 っ て い る粒子に ､ 他 の 粒子 がそ
の周り に シ ェ ル を構成 して い る場合を想定したもの で ある ｡
を示す｡
FhE
'
D n3
fkK
-
D n2
鮎 由rlI
a
ン
b
Fig. 3. 4 に､ 略図
1トヨⅩk pop
'
rlt= O LJtITt) rn 四 Pモ r
Fig. 3. 4 Ge o m etry fo r s c atte ring of spher ecoated with sphe ric alshell･
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こ こ で ､ 内核 ､ 外殻ともに ､ そ の 球 の 中心 は 同 じ点にあるも の とする0
こ の 理論は ､ Mie 散乱 理論と ほ ぼ同様 の過程を経て導出する こ とが で きる ｡
式(3 - 8)の境界条件が､ こ の 理論 にお い て は r - 乳 r - b の 2 カ所 あり ､ 合
計8個 の 式を用 い て ､ 8 つ の未知数を決定する｡
内核 (Regio nl) の 半径 ､ 粒径パ ラメ ー タ ､ 複素屈折率を､ それ ぞれ ∂､ α ､
m l､ 同様 に外殻 (Region 2) の パ ラメ ー タ を b､ γ ､ m 2 と し､ Region
ける複素屈折率 は 1 とすると､ a
n
､ b
n
は以 下 の よう に求まる ｡
α
〃
=
b
n
-
f
mlVn(m2α) mlXn(m2α)
vn(m 2α) xn(m 2α)
′ †
vn(m2V) xn(m2V)
vn(m2V) xn(m2V)
- m
2V
'
(mlα) 0
-
vn(mlα) 0
/
0 - m2Vn(v)
0 - vn(v)
mlVn(m2α)
vn(m 2α)
/
vn(m2l′)
vn(m 2V)
†
vn(m 2α)
mlVn(m 2α)
J
mlX〝(m2α)
xn(m 2a)
- m2V
'
(mlα) 0
-
vn(mlα) 0
J /
∬〝(∽ 2γ)
xn(m 21′)
†
xn(m 2a)
mlXn(m2α)
/ l
vn(m 2V) xn(m2V)
vn(m 2V) xH(m 2V)
0
0
J
-
vニ(m lα)
- m
2Vn(mlα)
0
- m
2[n(v)
- ら(γ)
0
0
/
- vn(v)
0 - m 2Vn(V)
/ / J
vn (m 2α) xn(m 2α)
mlVn(m2α) mlXn(m2α)
-
vニ(mlα)
- m2Vn(mlα)
0
0
/ l ∫
vn(m2V) xn (m2V)
I
vn(m 2V) xn(m2V)
0 - (”(v)
0 - m2[n(v)
3 にお
(3 - 21)
(3 - 22)
3
. 2. 3 エ ア ロ ゾル散乱の シミ ュ レ ー シ ョ ン
大気 エ ア ロ ゾ ル の 光学特性を知るために､ いく つ か の 粒径分布 モデル を用 い
て シ ミ ュ レ ー シ ョ ン を行 っ た. 粒径分布 は､ 卿 こ示す対数正規分布を仮定 し､
Table 3･ 1 [Ja e n )
'
che, 1 993] の パ ラ メ ー タを使用 した o
30 3. 大気 エ ア ロ ゾル の 特性
n(r) I
d N(r)
-皇 nid(log r) 怒Jitlog q ,･ヰ(log r/RL)
2
2(log o･i)
2‡ (3-23)
Table 3. 1 Pa r amete r sfo r m odels of a e r o s ol siz edistributions de s c ribed
by the s u m of thr e elogn o r m al fu n ctio n s.
Ae r osoI Model I n
,
･(c m
‾ 3) R)I(p m) 1og u I
Urba nM odel
1 9.98×104 0.00651 0.24 5
2 1.11×108 0.00714 0.666
3 3.64×104 0.0248 0.33 7
Ru ral Model
1 6.66×103 0.00739 0.22 5
2 1.47×102 0.0269 0.557
3 1.99×108 0.0419 0.266
M ari七im e Model
1 1.33×102 0.0039 0.657
2 6.66×101 0.0133 0,210
3 3..06×10
8 0.29 0.396
こ こで ､ Djは全粒子数､ +即ま塊何平均半径､ a ,･ は標準偏差､
上 記 の 散乱理絵を利用 して ､ 大気 エ ア ロ ゾル の 消散係数
(α sc 8)､ 位相関数 (P(C))は以下 の ように求まる o
･ c,,
- †方r2 q 餅,(r,A ,万)･ n(r)dr
･
sc a
-Jnr 2 q sca(r,A, n
～
)･ n(r)dr
lJp(e)d n - 4方
∫ は粒径を表す｡
(α ex t)､ 散乱係数
(3- 24)
(3-25)
(3- 26)
また ､ 大気 の 吸収を表すパ ラメ ー タ である単 一 散乱アル ベ ド(m o)､ 前方 ･
後方散乱比を表す非対称性 パ ラメ ー タ(∂は､
too
=
g =
a
se a
a
e,1
Jjp(o)c osodn
lJj'(o)df2
となり ､ 大気 エ ア ロ ゾル に よる可視光 の散乱で は ､
(3- 27)
(3- 28)
Lu｡は 0. 7 - 0･ 9､ g は 0･ 6
-
o. 8 程度の値 をとる o ライダ ー デ ー タ の解析に必要な Sl パ ラメ
ー タ は､ 消散係
数 (α e xt) と後方散乱係数 (♂) の 比
3. 大気 エ ア ロ ゾル の特性 31
s
l
-
a
p
at
(3-29)
で 表 し ､ 可視域 にお い て そ の 値は 10 - 90s rと大きな変化を見 せる ｡
消散係数 (α ext) の 波長依存性 を表 したも の に ､ オ ン グ ス ト ロ ー ム の 経験式
があり ､
α
e xi
= a ･ A
ー b
(3-30)
と表す｡ こ こ で ､ ∂ がオ ン グス トロ ー ム パ ラメ ー タ で ある ｡ これ は ､ サ ン フ ォ
トメ ー タ ー 等の 放射測定器を用 い て ､ 光学的厚さ (r = J α 8 Xt(a)dz) の 波長依
存性から求める ことが多い o オ ン グス ト ー ム パ ラメ ー タ は ､ エ ア ロ ゾル で 1 -
2 の値をとり ､ 微小粒子が卓越するほどその値は大きくなる｡
Fig. 3. 5 に ､ 各 モ デル の 位相関数を示す (n
～
= 1. 55- 0. 01i､ 1 = 550n m).
Fig.3. 6 に ､ 各 モ デル の 単 一 散乱ア ル ベ ドの 複素屈折率依存性を示す (1 =
550n 皿)0
Fig. 3. 7 に ､ 各モ デル の非対称性パ ラメ ー タ の 複素屈折率依存性を示す(1 I
550n 皿)0
Fig. 3. 8 に ､ 都市型 モ デル にお ける Sl パ ラメ ー タ の 複素屈折率依存性を示す
(九 = 355､ 532､ 756n m)0
Fi壷. 3.9 に ､ 都市型 モ デル ､ 知外型 モデル の オ ン グス ト ロ ー ム パ ラメ ー タ の
複素屈折率依存性を示す. 羊の計算 臥 波長 350 - 11 00n m草で約 200分割 して
軒算した消散係数に対 して ､ 最小 二乗法により求めた ｡ こ
1
= で は ､ 350 - 1100n m
ま で の複素屈折率は､ 各ケ ー ス ごと に 一 定で ある と仮定 して計算 して いる｡
1 0 0. 00
=
0
}
1 0･ 0 0
0
i =
コ
LL
4)
∽
_g 1 . 00
LL
0.1 0
- Urba n
- - - - 1 Ru r al
I - ･ - Ma ritirTle
lb ･■■ .t
ヽ ■
ー ･
■■ .
0 4 0 80 1 20
Sc attering Ang)e (Beg.)
160
Fig. 3.5 Phasefunctio n at 九 = 550n m v e r s u sthe scatte ring a nglefo r v a rio u s a e r o s ol
m odels.
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乱8 凍溶性敬啓の温魔特性
湿度による水溶性物質 ((N H｡)2S O小 N H｡N O3､ NaCl) の粒径 ｡ 密度 ･ 複素
屈折率 の変化はⅠ･ N･ Ta ng の理論を用 い た [Ta ng, 且991;1 993;1996]｡ Ta ng
の 理論 を利用する こ と により ､ 粒径､ 密度 ､ 複素屈折率の 湿度依存性を計算す
る こ とがで きる Q
液滴の 成長関数βは ､ 周りの 湿度と の平衡を考慮に入れ ､ 次式 で 与 えられ る｡
若-〔警告〕
1/3
P - 高
一
(3 - 31)
こ こ で D, p は ､ 溶解度 x% における粒子 の直径､ 硬度を表す｡ 添え字
``
o
”
は ､
乾燥状態を示すo また ､ 表面張力による Kelvin 効果を入れた ､
度は (3 - 3 2) 式 で表される o
'
% R HI 10a
w
e xp〔47MpR TD〕
液滴周囲の 湿
(3 - 3 2)
こ こで aw ､ γ は ､ 溶解度 x %､ 癒度JO にお ける水活性度 (Wa七e rAc七ivity)､ 表
面張力を表すo M は水の 分子量 で あり ､ R は気体定数､ T は絶対温度である｡
0. 1 p m 以 上 の 粒 径 を考 える 場合 ､ Relvin 効 果 は 無視 で き る の で ､
% R H= 100aw で近似する こ とが できる o JO ､ aw は次式で与 えられ るo
p - o･9971＋∑ AiX
i
a
w
= 110＋∑c,･ xt
'
A,･､ C]･ は 4次ま で とり ､ 各組成ごと の値は Table3.2 に示す.
Table3.2 Co e瓜cie ntsfo r w ate r a ctivitie sand de n sitie s
(3 - 3 3)
(3 - 33)
』 勤 些虹
- 2.715(- 3)
3.113(- 5)
- 2.336(- 6)
1 A 12(- 8)
5.920(- 3)
- 5.036(- 6)
1.024(- 8)
0
上 甑
- 3.650(- 3)
- 9
,
155(- 6)
- 2.826(- 7)
0
4.050(- 3)
9.000(- 6)
0
NaCl
坤
- 6.366(-,3)
8.624(- 5)
- 1.1 58(- 5)
1.51 8(- 7)
7.41 0(- 3)
- 3.741(- 5)
2.252(- 6)
CI
C2
C3
C4
AI
A2
A3
A4 0 - 2.06 0(- 8)
チN u mbersin pa re nthe ses ar eexpo n e nts Ofba se10 fo rthe coeffic e nts.
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Table3.3 型 ic alpr ope rtie s of dryS alta e r osols
軸 物 土
p o 1.7 6
% R H I) 80
% R ⅡC 4 0- 3 7
馳
1.725 2.16 5
62 75.3
25- 32 48- 4 6
☆R H D:Relativ ehu mi dity at each deliquescenc epoint.
☆R H C:Relativehu midity a七 e a ch c TyS七al liza七ion point.
>･■
～
Ln
亡:
U
亡コ
l:l
L
～ -
ヽ
L_
U
仙
⊂
q
+ ≡
亡コ
l爪
”
”
コ∈
A1
0
1 P
L
”
亡+
2. 2
2
. 0
1. 8
1. 6
1. 4
1. 2
1. 0
3. 0
2. 5
2. 0
l. 5
1. 0
0. 5
● - 申
｢
I?
8
fZ
且
負
&
I
a
キ｢` ‾ ■■ 一 一一 - I ■ ■ ‾ ■ ‾ 1 一 十 一･ 一 一 - -
1
1
1
Lk - ～
(NH 4)2 S O4
- - - - - N H4 N O3
竹 d - - b d NaC ]
B
■
)
+ ;
‾ ‾ ‾ ‾ ‾ ‾
r
｢:
)
l
l
0 20 4 0 60 8 0
Re[ative Hu mi d ity %
(a)
1 0 0
(NH 4)2S O4
- - - - - NH4 NO 3
1･ - 4 - I NaC I
r=_ - - A
- -
- ･ d
‾
す
d
･ - A ,
I
dr
･ P
B
/
f
/
ノ
ノ■
∫
I
∫
0 2 0 4 0 60 80 1 0 0
Relativ e Hu mi dity %
仲)
Fig･ 3･1 0 P ha s etra n sfor m atio n, gr o wth, a nd e v apo r atio n ofthr e e a e r o s ol
spe cie s a s afunctio n ofr elativ ehu mi dity.(a)De n sity and(ち)Gro wth fa cto r.
こ の パ ラメ ー タを用 い て計算 した､ 密度の 湿度依存性を Fig.3. 10(a)に ､ 粒子成
38 3. 大気 エ ア ロ ゾル の 特性
長関数の 湿度依存性を Fig･3･1 0(也)に示す｡ こ こで 液化点､ 固化点､ お よび乾燥
状態で の 密度 p. を Table3.3 に表す.
複素屈折率 の実数部は虚数部を 0 と仮定 し ､ モ ル 分率の 近似を使 っ て (3 -
34) 式で 与 えられ る｡
R - ylRl ＋y2R2 = V(n
2
- 1)(n
2
＋2) (3 - 3 4)
こ こ で 劇 まモ ル 屈折率､ y はモ ル分率､ M は分子量で ある｡ また添え字 ` 1 '
は水 を､ `2' は溶解する物質を表す｡ また ､ V はモ ル 体積で あり､ (7) 式 で表
す こ とがで きる｡
v - エ(y.M. .y2M2)
β
Fig･3･11 に ､ 25℃ で の 屈折率楽部の相対湿度に対する変化を示すo
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Fig･ 3･11 Re al pa rt of c o mple x r efra ctiv eindic e sduring pha s etr a ns-
for m atio n a s afu n ctio n ofr elativ ehu mi dity at 25℃ .
本研究にお い て ､ 相対湿度は観測時間 の平均湿度を用 い ､ す べ て の 場合にお
い て 湿度が下降して い く時の パ ラメ ー タ を用 い て 計算 した｡ ま た ､ 海塩起源粒
子は NaClが主 な構成物質で あると仮定 し､ NaClの パ ラメ ー タ値 を用 い た｡
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唾.1 披 じめに
大気中における エ ア ロ ゾル は ､ 2 つ の理 由 か ら ､ 放射収支 ･ 気候 に大きな影
響を与える ｡ 1 つ は ､ 太陽放射 の散乱により ､ 地球大気が受け取る エ ネ ル ギ ー
を減少 させる こ と ､ 2 つ め は ､ 太陽か らの 電磁波を吸収する こ とによ っ て ､ そ
の エ ネル ギ ー を大気 の内部 エ ネル ギ ー - と変換する こ とで ある｡ 2 つ の 効果と
も ､ 地表に届 く太陽エ ネル ギ ー を減少 させ る効果があり[Co akleJ;etal., 19 83]､
こ の エ ア ロ ゾ ル が 引き起 こす放射強制の抑制効果は ､ 0.5 - 1.0℃ と言 われ て い
る｡
大気全体の エ ア ロ ゾル の 散乱 ･ 吸収特性は ､ 粒子 の形 ､ 構造 ､ 粒径分布､ 構
成物質､ 入射光 の波長､ そ して各粒子 の複素屈折率に大きく依存する [Ha n el,
1988;SeLu e p man, et al., 1 981]. また ､ 外 的な要 因 に対 して も敏感に反応 し､
同 じ エ ア マ ス で あ っ て も ､ 周り の湿度 ､ 温度によ っ て大きく変化する[Vakah
'
s
,
etal.
,
19 98]o エ ア ロ ゾル の光学特性を表すパ ラメ ー タ と して は ､ 消散(q e xt) ･
散乱 (q sca) ･ 吸収係数 (o･ abs) の 他 に､ 単 一 散乱ア ル ベ ド (a) ､ 非対称性パ
ラメ ー タ (a)､ 位相関数 (月 C)) があるo こ こ で 単 一 散乱ア ル ベ ドは､ エ ア ロ
ゾル の 吸収特性を表すパ ラメ ー タ で あり∴放射収支 の観点から非常に重要なパ
ラメ ー タ で ある｡ こ れ ら の パ ラメ ー タ を求める際､ 一 番簡単な方法は､ 大気全
体の粒径分布を測定し､ す べ て の 粒子 が球形 であると仮定 して M ie 散乱理論に
より求める こ と で ある ｡ しか し ､ こ の 手法にお い て は大気の複素屈折率 の仮定
が必要不可欠で あり ､ 吸収特性を求める方法と して は適さない ｡ ス カイ ラ ジオ
メ ー タか らの 導出にお い て も ､ やはり 同様な仮定が必要とな っ てく る0
それ に対 して ､ エ ア ロ ゾ ル の 組成比から求める手法 [Ohta, et al., 19 90;
1996] は ､ 各成分における既知 の複素屈折率を使うため ､ 吸収特性を考える場
合は非常に有用 で あり ､
"
6 S
” 等 の衛星 デ ー タ の 大気補正 コ ー ドに も使用され
て い る ｡ 従来 の手 法で は ､ 各成分の 粒径分布 に 1 山の 対数正規分布を用 い てき
たが ､ 成分粒子 の 中には 2 山以上 の複雑な粒径分布を持つ もの もある こ とが近
年報告 [R1
'
v e m- Ca rplo, et al., 1 996] され て い る ｡ 本研究で は導出パ ラメ ー
タ の 精度向上 の た め､ 多段 で分級 して求めた化学組成 か ら､ 各成分 の粒径分布
を 2峰性対数正規分布で求め､ 計算に利用した｡ また ､ 湿度による粒径 ･ 比重 ･
複素屈折率の変化や､ 混合核による寄与も考慮に入れた｡ 加 えて ､ これ ら の 計
算結果から位相関数をフ ィ ッ テ ィ ン グする こ とを通 じて ､ 重要なパ ラメ ー タで
ある大気全体 の複素屈折率を求めた｡
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塊｡望 埋翰
2.1 で 述 べ た通 り ､ エ ア ロ ゾル は様々 な発 生起源か ら生成 し ､ ま た変化 しな
が ら大気中を浮遊 して い る ｡ これ らを分類すると無数存在するが､ 主なも の は ､
自然発生起源 の 土壌粒子と海塩起源粒子 ､ 人為発生起源の炭素､ 重金属成分粒
子､ および 2 次粒子 で ある硫酸塩､ 硝酸塩と い っ た水溶性粒子 で ある｡ 可視光
で最も重要な成分は､ 光を吸収する物質､ つ まり黒色の粒子 で ある元素状炭素
と､ 湿度に より特性を変化させる水溶性粒子で ある｡ 地球規模 の放射収支を考
える場合､ 簡単な モ デル と して こ の 2 種 の エ ア ロ ゾル 比か ら計算する こ とが多
い [Schalt, et al., 1 997]｡ また ､ 大気補正 コ ー ド
"
6S
”
にお い て は ､ こ の他
に土壌粒子 ､ 海塩起源粒子を加えた 4 種類の エ ア ロ ゾル 組成比から光学特性を
導出 して い る ｡
本研究で は ､ 太田 の 手法 [OuB, 1 997] に従 い ､ 対流圏に存在する大気 エ ア
ロ ゾル は ､ 元 素状炭素粒子 (EC)､ 有機物粒子 (Org)､ 硫酸ア ン モ クム 粒子
((N H｡)2S O4)､ 硝酸 ア ン モ ニ ウム 粒子 (N H4N O8)､ 海塩起渡粒子 (Se a Salt
仁atio n) お よび土壌粒子 (Soil) の 6 成分と ､√ 元素状炭素粒子と硫酸ア ン モ ニ
ウム 粒子 の 混合核粒子 で成り立 っ て い ると仮定 した｡ こ の うち ､ 有機物粒子
[Co u nte s s, et al., 1 980]､ 海塩起源粒子､ そ して 土壌粒子 [ 書 棚 etal. ,
1988] は ､ 指標 となる組成物質の粒子全体に占める存在比か ら､ 以下 の 式を用
い て求めた ｡
有機物粒子=1.2× OC
海塩起源粒子 =1.195×Na＋
土壌粒子 =43.8 6×Ca2＋
混合核は ､ そ の 混合比が明ら か にな っ て い ない の で ､ 本研究で は次に示す 2
通り の モ デ ル を考えた｡
ケ ー ス 1 : 大気 エ ア ロ ゾル 中の 6 成分は､ す べ て均質な粒子と して存在 し､ 混
合核は存在 しな い (Exte rn al Mixtu r eModel)0
ケ ー ス 2 : 大気 エ ア ロ ゾル 各成分のうち ､ 元素状炭素と硫酸ア ン モ ニ ウム の 総
量 の 半分が ､ 元素状炭素を核と して そ の周り を硫酸ア ン モ ニ ウム が覆
っ て い るような混合核を形成 して い る ｡ 残 り の 元素状炭素､ 硫酸ア ン
モ ニ ウ ム およびそ の 他の 4 成分は ､ す べ て均質な粒子と して存在 して
い る (Inte rn al Half M ixtu re Model)o
4 化学組成からの 大気 エ ア ロ ゾル 光学特性の 導出 43
湿度 の変化に伴う水溶性粒子 (硫酸ア ン モ ニ ウム ､ 硝酸ア ン モ ニ ウム ､ 海塩
粒子) の 比重 ｡ 粒径 の 変化は ､ 3.2 で詳 しく述 べ た ｡ 複素屈折率の 湿度による
変化は､ 固体と液体で そ の 値を変化させ る こ とにより考慮す る｡ ま た ､ 非水溶
性粒子は ､ 湿度 によらず､ 準度､ 粒径 ､ 複素屈折率 の値は 一 定で あると俊定す
る ｡
粒径分布 は ､ 湿度による成長 の 理論を踏まえて各組成毎に比重 を与 え体積分
布を求 めた後､ 2 峰性対数正規分布 (bim odal) を導出 したもの (4.3参照) と ､
太 田 の 手法で用い た 1峰性対数正規分布 (m o n o･ m od al､ ”Sc e n a Tio Z”)[OLta,
1 997]の 2 つ を用 い た ｡ 対数 正規分布に用 い た粒径分布パ ラメ ー タ を Table4.1
仲im od al)､ Table4.2(m o n o･ m odal)に示す. 次に各成分粒子鯨に Table4.3 に示
す複素屈折率[ W O,1986] を与 え ､ 均質な粒子は M ie 散乱理論 (3.1. 1参照)
から ､ 混合核粒子 は Ke rke rの 理論 (3.1.2 参照) か ら散乱計算を行 い ､ 各組成
轟 の 消散係数 (u axt
))､ 散乱係数 (u
8 C&
1)､ 位相関数 (P]
'
(C)) を求める｡
Table 4.1 Modelpa r am eters and st anda rd deviatio n s at 90
0/. ofrelativ ehu midity
and dry cdndition由derivedfr o mtilelea st squa re 鮎tingofthe Ande r sen s ample r
data(9910 7.09- 19 910 7.19:Chiba･ Univ.). rm isthe m odalr adius ofthe v olu m e
L
siz e
distribu七io･血 a ndrg七he m od alr adiu s ofthe n u mbe r si2;e distribution ･
･ 飯 e.渦E苧90 %, Dry.
Spebi甲 M ode_
)
I
q (7
･
) rB,(,) 1R(,) rB2() rA(I)
瓦i占血ehta ry l
■‾､ 二 o. 61 0. 180
`
0. 059 -0. 180 0. 059
Carbo n[E C]- 2 0. 97 ･1. 440 0. 86 1. 440 ･0. 086
Orga nic l 0. 63 0. 090 0.1027/ ･10. 090 0, 27
.Carbon[Org] 2 0. 50 1. .2 80 .0, 605 ･1. 280 0, 605
(N H4)2S O4
1 0. 44 0.315 0. 176 0. 182 0. 102
2_ 0. 78 l. 7
'
6o
' L
o. 284 1. O1 6 0. 164
N H4N O3
1 OJ. 52 0. 205 ■･0‾. 091. 0. lll 0. 49
2 0. 48 2. 050 l. 027 l. 108. 0. 555
Sea S alt 1 0. 47 0. 175 0. 99 0. 073 0. 38
Cation . 皇･･
こ ■:･0. 5l 2. 025 1.■044 0. 843 0.■386
リ
Soil
1 ･0. 53 .0:230.. 0. 090 0. 23･0･ 0. 099
2 0. 53 2. 425 0. 928 2. 425 1. 044
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Table4･2 Modelpa r am ete r s and sta nda rddeviatio n satdry c o nditio n(Scen arioZ)
[Ohta, 19 97] ･ pgisthe m odalr adius ofthe nu mbe r sizedistribution.
r
g
(㍗
Ele menta ry Ca rbon[E C】 0.0 55 0.742
OTga nicCarbo n[OC】 0.055 0.742
(N H4)2S O4 0.055 0.742
NⅠもNO3 0.055 0.742
Se aSaltCation 0.490 0.765
Soil 0.490 0.765
Table4.3 Co mple x r efr a ctiv eindic e s Ofv ario u s aer o s oltypes [m M O, 1986]
九(n m) E C OC Soil
4 00 1.750- 0.460i
4 88 1.750- 0.45 0i
5 15 1
,
760- OA 5 0i
5 50 1.750- 0.440i
6 33 1.750- 0.480i
6 94. 1.750
- O A 30i
8 60 1.750- 0.430i
1 536 1.770- O A60i
22 50 1.810- 0.500i
3 750 1.900- 0.570i
1.550- 0.000i
1.550- 0.00 0i
1.550 - 0.000i
1.650- 0.000i
1.550 - 0.000i
1.550- 0.000i
I.5 50- 0.000i
1.400 - 0.020i
1.400- 0.020i
1.4 00- 0.020i
1.530- 0.0 08i
1.530- 0. 008i
1.630- 0.008i
1.530- 0.008i
1.530- 0. 008i
1.630 - 0.0 08i
1.5 20- 0.0 08i
1.400 - 0.0 08i
1.220- 0.0 09i
1.270
l
- o.olli
申EC:El占m en七a ry Ca rbon
★OC:Orga nicCarbon
良.S.Catio n
⊥
1.530- 0.005i
1.530- 0.005i
1.530- 0.005i
I.530- 0.006i
1.530- 0.006i
1.53 0- 0.007i
1.5 20- 0.012i
1.510 - 0.023i
1.420- 0.010i
I.4 52- 0.004i
(N H4)2S04
N耳4NO3
ー ⊥+塾 岨
1.3 40- 1.0 0e･ 9i
1.34 0- 1.oo台- 9i
1.33 0- 2.00e1 9i
1.330- 2.00e- 9i
1.330- 1. 40e,8i
1.330- 8.00e ･8i
1.33() - 1.80e-7i
1.320- 8.00e-5i
1.300- 3.20e-4i
1.350 - 4.50e･3i
a(n m) (NH4)2S O4
N H4N O3
S.'S.Ca七io n
+ 塾圭坦虫
1.385 - 9.90e-9i
1.382- 6.4 1e-9i
1.381- 3.70e- 9i
1.381- 4.26e- 9i
1.377- 1.62e-8i
1.37 6- 5.04e-8i
1.37 2- 1.09e-6i
1.35 9- 2.43e-4i
1.33 4- 8.5 0e-4i
1.39 8- 2.90e-3i
⊥
1.530- 0.005i
1:530- .005i
1.530- 0.005i
1.53 0- 0.006i
1.530 - 0.006i
1.畠30-LO.007i
1.5 20- 0.012i
1.51 0- 0.023i
1.4 20- 0.010i
1
.
452 - 01.004i
400
488
515
550
6由
694
860
1536
225 0
3750
☆S. S. Cation :Se aSaltCation
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こ こ で 6?ext､ 6?9Ca は ､ それ ぞれ消散断面積､ 散乱断面積 で ある｡ 大気 エ ア ロ ゾ
ル 全体 の ､ 消散係数 (u eKt)､ 散乱係数 (q sc&) は ､ 各成分粒子鎧に求められた
各 パ ラメ ー タ の 総和で表す こ とが で き ､ また位相関数 (P(C)) は総和後､ 立
体角で の 積分が4 7rになるよう規格化して求める こ とが でき る. こ れ ら の パ ラ
メ ー タ を用 い る こ と により ､ 単 一 散乱ア ル ベ ド(a) ､ 非対称性パ ラメ ー タ (a)
が導出可能となる ｡ また ､ 求められた位相関数を､ 全体 の粒径分布を用 い て複
素屈折率を変化させ て計算 した位相関数とフ ィ ッ テ ィ ン グ して ､ 大気全体 の複
素屈折率を求める ｡
4. 3 2峰性対数正規分布の粒径分布パラメ ー タの決定
各組成成分轟の粒径分布モ デル は､ そ の ほ とん どが 1 峰性対数 正規分布であ
り ､ そ の 測定場所も様 々 で ある｡ そ こ で ､ 千葉 で の粒径分布を 2 峰性対数正規
分布 で求めるために､ 以下 の 作業を行 っ た｡
各成分 の粒径分布パ ラメ ー タは ､ 1999年 7月 9 日- 7 月 19 日にか けて ロ ー
ボリ ュ ー ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ - で測定された ､ 9 段分級で の 測定結果 か ら ､
以下 に示す 2峰性体積対数正規分布を仮定 して求めた｡
Ⅴ(㍗) - 茄
-妾dV
Vo(i)
伝 (,I
eヰ(1n r
- 1n r
m(I
.
,ア]2o1(i)2 (4 - 6)
こ こで､ r は粒子 半径､ Vq,)は単位体積あたり の総粒子体積､ rm(,)は幾何平均半
径､ q(,)は標準偏差である o 測定期間中の 平均湿度は約 90 % であり ､ す べ て の
水溶性粒子が相変化せず､ 液化して い る状態であ っ たと考えられる ｡
2 峰性分布を仮定 した粒径分布e)各区間で の 積分結果と､ そ の 範囲で の 測定
結果と の差の 2 東和が最小 にな る ようにフ ィ ッ テ ィ ン グを各区間毎に行い ､ 粒
径分布 の パ ラメ ー タ を導出 した｡ 求められ た体積粒径分布を､ 変換式 を用 い て
(4 - 7) 式で表される粒子数粒径分布 に直 した o
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dN
_ i, No(,･)n(r) - た = ∑盲訂 烏 南
exp卜¢
n r - 1n r
g(i,ア
2q
(I)
2 ] (4 - 7)
こ こ で
､
N
q),は 単位体積あたり の総粒子数､ rd),は 畿何平均半径 ､ a(I,は標準偏
差で ある｡
Table4･1 に ､ 測定期間中の 平均湿度 90% で の 6 成分の対数正規分布 パ ラメ
ー タ ､ および湿度 の影響を取り去 っ た とき (乾燥状態) の対数正規分布パ ラメ
ー タ を示す｡ モ ー ド1 は微小粒子側 の ､ モ ー ド2 は粗大粒子側 の パ ラメ ー タを
表 して い る o また ､ 測定期間中の各成分粒子鯨の粒子数粒径分布を Fig.4.1 に
示 すo (a) は ､ ケ ー ス 1で の ､ (b) はケ ー ス 2で の粒径分布を表して い る o 観
測期間中､ 湿 度が非常に高か っ たため ､ 水溶性粒子が大粒子側に移行 して い る
の がわか る｡
こ の ような過程を経て求められた粒径分布 の評価 の た めに､ パ ー テ ィ ク ル ア
ナライザ ー で取得された全炭素粒子数 (元素状炭素＋有機物) で の粒径分布と､
ロ ー ボリ ュ ー ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ 一 により求められた結果と の 比較を試み
た (Fig･4･2)｡ パ ー テ ィ ク ル アナライザ ー による観測臥 7 月 9 日 - 1 9日 の間
に合計 4 回行 い ､ その 平均値を用い た｡ 結果をみると ､ 粒径 1 - 如 m におい
て ､ 非常に良い相関 (相関係数 - o.9 4) が見 られ ､ こ の 手法 の 有効性が証明さ
れたム
本研究にお い て は ､ 2 峰性対数正規分布を考えるすべ て の ケ ー ス にお い て ､
こ の 粒径分布 パ ラメ ー タ を用 い て計算を行 っ た . 3 段分級にて測定 したとき の
V.(1､ 2)の値は ､ 以 下の 式を用 い て決定 した.
㌢o(2)
-
Vo(I)
=
12
1
.
1
1
･0(
V
obs 2
1
G q (2)
e Xp卜(
1n(r/rg(2,))2
2cr
(2)
2 )Idln r
(4 - 8)
V
obs I £
2･1‡㌢o(2)G q (2) e Xp卜(1n(r/rg(2,))
2
2q
(2)
2 ]Id ln r
]o
2
･
1
千G q (1) e Xp〔虹染逆〕)d 1n ㍗
(4 - 9)
こ こ で Vobsl は ､ 粒径 2.1p m 以下で ､ Vobs2 は 2.1 - ll.OJL m の 範囲で補集され
た各成分粒子 の体積で ある｡
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塊.4 結果
大気 エ ア ロ ゾル の 補集は ､ ロ ー ボリ ュ ー ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プ ラ - (東京ダ
イ レ ッ ク ､ A N-2 00) を用 い て 行 っ た｡ 使用 した フ ィ ル タ ー は ､ 石英繊維ろ紙
(p A L L F LEX250QR A-U P) お よびポリ フ ロ ン ろ賦 (A D V A N T E C) で ある｡
石英繊維ろ紙は,C H Nコ ー ダ ー (柳本製作所､ M T-3､ 3.1. 1 参照) を用 い て ､
He 雰 囲気 下 600℃ で 元素状炭素 (Ele m enta ry Ca rbo n; E C) と有機炭素
(orga nic Carbo n;O C) の分離を行 っ た [熱分離法]｡ ポリ フ ロ ン ろ紙は ､ イ
オ ン ク ロ マ トグラ フ (3.1.2参照) に より ､ N H｡
＋
､
Na' ､ Ca
2十
､ K
'
､ S O4
2 -
､
NOs
∴ C rの 7成分を分析 した o
ロ ー ボリ ュ ー ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ - の 測定にお い て は ､ 2.1〟 m 以下 の 粒
千 (微小粒子)､ 2.1 - ll.0〟 m の粒子 (粗大粒子)､ 11〝 m 以上 の 粒子 の 3 段
補集 で 96時間大気を吸引 し ､ 測定を行 っ た ｡ ま た ､ 石英繊維ろ紙とポリ フ ロ
ン ろ 鰍 こ同時に測定するため ､ 2 台の ロ ー ボリ ュ ー ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ 一
による測定を同時に行 っ た｡
4.4.1 千葉にお ける光学特性の推移
千葉における大気 エ ア ロ ゾル 光学特性 の月変動をモ ニ タリ ン グするために ､
鎧月 一 回 ､ 千葉大学環境リ モ ー トセ ン シ ン グ研究セ ンタ ー (CE ReS) 屋 上 で観
測を行 っ た ｡ 測定日 と ､ 測定期間中の平均湿度､ 積分型ネフ ェ ロ メ ー タ ー で 測
定され た平均消散係数を Table4.4 に示す｡
Table 4.3 Sa mpling period, a v e rage r elativ ehu midity, and a v er age e xtin ctio n
c o e]阻cient m e a s u r ed withtheintegr atingn ephelom ete r.
Sa mplingPeriod Av e r age Av e r age
Rela七草v eⅡtl也idity(%) Extin ctio nCo effic e nt(m
‾ 1)
98.ll.26 - 98.ll.30 45.2 1.759×10
‾ 4
98.12.06 - 98.12.10 45.2 1.428×10
‾ 4
99.02.2 0 - 99.02.25 23.8 1.187×10
‾ 4
99.03.10 - 99.03. 14 33.3 1.282×10
- 4
99.04.30 - 99.05.04 50.5 1.0 30×10
- 4
99.05.27 - 99.05.31 68
■
.3 2.186×10
- 4
99.06.28 - 99.07.02 80.6 2.86 3×10
ー 4
99.07.19 - 99.07.23 87.0 3.222×10
- 4
99.08.28 - 99.09.01 91.0 2.800×10
- 4
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熱分析 駄 ､ イ オ ン ク ロ マ トグラ フ ィ を用 い て 解析 した各観測 日 の 結 果 を
Fig･4･3(a)に
,
､
こ れ らの 分析結果を用 い て計算 した ､ 各成分粒子毎の大気中濃度
を Fig.4.3(b)に示す｡ 冬季に SP M量 ､ 特に E Cの 量が増加すると いう典型的な
関東地方で の 季節変動を見る こ とができる ｡
得 られ たデ ー タ か ら計算 した ､ 千葉にお ける大気 エ ア ロ ゾル の 光学特性を以
下に示す｡ こ こ で ､ 比較に用 い て い る各 モ デル の パ ラメ ー タ値は W M Oが定め
た値 [m M O, 1986] を用いて い る｡
Fig.4.4(a)を羊単 一 散乱ア ルづド(” .) の ､ Fig4･4(b)に非対称性パ ラメ
ー タ (ど)
の 月麿化をJ.∠ Table4.串に複素屈折垂の月変化を示す｡
■
波長 は 550n m で ある｡
冬季に E Cの 量が多い こと ､ 夏季に高湿度になる こ と等 の理由から､ 冬季は夏
季に比 べ て単 一 散乱ア ル ベ ドが小さく ､ 複素屈折率の虚部の値が大き い ｡ また ､
湿 度による粒子成阜の た め ､ 非対称性 パ ラメ
ー タ は ､ 夏季に大きな値を由る｡
混合核が存在する場合に単 一 散乱 ア ル ベ ドが小 さな値を取る の は ､′ 混合核生成
による粒径 の増大や､ レ ン ズ効果 の影響が主な要因 で ある と考えられる ｡ 混 合
核 の存在比 に 対する光学パ ラメ ー タ の 変化を Fig. 4.5 に ､ 複素屈折率の変化を
Table4.6 に示す. 混合比 が増える に従い ､ 単 一 散乱 ア ル ベ ド､ 非対称性パ ラメ
ー タ の 値は減少 し ､ 複素屈折率の虚部は増大する ｡
Table4･5 Mo nthly s erie sofcワmplex r efrqc七iv e
､
indic e 8 at C hiba･ U miv･ Wavelength
is .5,50狙 乱 Co mp,Ie x refra etiv占ihdieie sAょe calc 軸ted fro m thele a stSqu a re 鮎tingof
the七otalpha s efunctio n whichisderived fro mthe chemicalc ompo sitio n 臥
TSa叫由1血g Tim e R.宜. % External Mi耳tu re ･Inter nal fla f.
M ixthr e
-`､Nov9mb.er
- 98∴･ 45 ■
L
..1.530
⊥ ､0.0121-ト I.･与85 ｢ ,0
‾
.
.P131 i
:
':
.p印 e益bLもr`■: - .9g.J
へ＼･ -4S.･
ト
･.1.
■510- ･P.Ob64.i.. 1.串20 干･
pO.o o72 i
Febr uary
- 99 2 4 .1.567
- 0
.0109i 1.564- 0.0116 i
!
p班a r ch ■､⊥ 99 33 1.･584 -.0.007皇i 1.与32
- 0.0075■i
I:April
､
･
- 99 5Or･ 1.504 - 0.0073 i 1.5 6
- 0.0079 i
May - 99. 6白 1.50 8.⊥.0.0079 i 1.622 - 0.0088 i
･Ju n e - 99 80. 1.4 7且
- 0.0058 i 1.504 - 0.0079 i
July - 99 87 1.4 68
- 0.00 64 i 1.49 9- 0.008 4 i
■Augu st - 99 9 1 -1.4 94
- 0.00 76 i 1.5 9- 0.009 2 i
52 4 化学組成からの 大気 エ ア ロ ゾル 光学特性 の 導出
0.95
く⊃
o
3
o･90
--
1コ
q)
茸 0･85
bD
･喜o･80
23
”)
8 o･75
.盟
ぎ o.70
∽
0.65
Av e.RH 鶴
hD
L
4)
ヰJ
q)
∈
付
L
(q
CL
>ヽ
L
ヰJ
q)
≡
≡
>l
く乃
<
0.74
0.7 2
0.70
0.68
0.66
0.64
0.62
Lトー▲▲ヽ--⊥山--■r-■----～- --･---･■･･･-- -u--------■一I､Ll-▲--■- --､---〟=-→■-一L-←-- - -- IY^ -J-pp-U--I-"-----I-一-■I - ～- - -叫 M▼～r}NW-∫N仙【__
ロ
b
～
●
u ･ - ･□
ヽ 書
七 p
-
〟
d 叫叩V-､u仙'′】｢-”r-
サ
〟
‾､一-■ん-`…-1N-L‾■ローL‾一叩■- Tー-UuLdnnwーWWJー山-”■‾
●
口
♯ Exte r n alMixtu re Model
～ +コ･ lnte r n aI Ha肝M)
r
xtu r eMode一
9%151) 9払臼%943P395g %9b3 ?69i 亨8965?897 9(99･18)
S匂mPfingTim e
(a)
ヽ ー■､･丁 十
巨ヨ
@
.
-
･
.
-こ - ㌻ 屈 - I
○
'
E]
1
～
q
･～ ▲■ JP
P
- +軒 - ･ ･ Exter n al Mixtu re Model
I ･ロ ･ lnte r n a[Half Mixtu re ModeJ
98.11 98.12 99.2
Av e.R H % (45) (45) (24)
99.3 99.4 99
.5
(”) (50) (68)
Sa mp‖ngTim e
仲)
99.6 99.7 99.8
(80) (87) (91)
Fig･ 4･4 Mo nthly s e ries of the optic al par a meters at C hiba - Univ. (a) Single
s c attering albedo, (b)Asy m m etry pa r am eter(九 =550n m).
4 化学組成か らの大気 エ ア ロ ゾル 光学特性 の 導出 53
0.86
0.84
⊂)
∋ bh
名 .J5
¢ q)
毒 EE
hO 吋
. ⊆ E L
L
岩音
品E
4) >
嘗4
∽
0.82
0.80
0.78
0.76
0.74
0.72
0.70
･ 中 一 S]
-
ngle Scatte ringAfbedo
- t3 - Asym m etry Pa r a mete r
叫 一 ◆ ロ ー ー 一 口 ー ー 一 口 ー ー 一 口 ､ - _
一
- - 一 皿 - - 一 口 ー ー 一 口
T [ l I
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
MixingRatio
Fig. 4.5 M ix ng nuclei ratio depe nde n ce ofthe opticalpara m ete r(99.7.19- 7.23,
C hiba- U niv., 九 = 550n m)
Table4.6 Co m ple xRefractivelndiceBfor e a ch mixing n ucleir atio.(99.7.1 9- 7.23,
C hiba･ Univ.
,
A = 550n m)
M ixin Ratio Com le xRefractiv eIndex
0.0 1.468- 0.0064i
0.1 1.472- 0.0064i
0.2 1.476- 0.0066i
0.3 1.481 - 0.0069i
0.4 1.493- 0. 0080i
0.5 1.499- 0. 0083i
0.6 1.505- 0. 0086i
0.7 1.510- 0. 0087i
0.8 1.516- 0. 008i
0.9 1.523- 0. 0091i
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千葉で の 光学 パ ラメ ー タと モ デル の 値と の 比較をするために ､ 単 一 散乱 ア ル
ベ ド(Fig･4･5(a)) と非対称性パ ラメ ー タ (Fig･4.5仲)) の波草依存性を求めたo
同様に ､ Fig.4.6 に位相関数 の モ デ ル との 比較を示す｡ 単 一 散乱 ア ル ベ ド､ 非
対称性 パ ラメ ー タ とも に ､ 冬季 は都市型 (Urba n) モ デ ル ､ 夏季 は大陸型
(Co ntin e ntal) モ デル と近 い 値をとり ､ 春季は その 中間の値をと っ た｡ また ､
可視光にお い て ､ 両 パ ラメ ー タ は波長の増加とともに減少す るが ､ 近赤外領域
で は ほ とん ど変化が見られな い o TableA .7 に ケ ー ス Ⅰ に対 して得られた波長
別 の複素屈折率を示す｡
Fig.4.7 に Sl パ ラメ
ー タ の 波長依存性 の月変化を示す｡ 波長は､ 本研究室で
用 い て い る多波長ライダ ー の 4 波長 ､ 355､ 5 32､ 756お よび 1064n m を用 い
た｡ 夏季 ､ 冬季に比 べ て ､ 春季は ､ 波長轟の値の差が小さくなり ､ 波長依存性
が崩れる傾向が見られるo
Table 4.7 Co mple x r efr a ctiv eindic e sfo r v ario u s w a v ele ngths. (99.7. 19 -
7.2 3
,
C hiba- U niv.
,
Exte rn al M ixtu r e
,
A, = 550n m)
Wa v ele ntb n m Co m le xRefr a ctiveInde x
4 00 1.456- 0.0071i
＼
4 88 1.463- 0.0063i
5 15 1.466- 0.0064i
550 1.468- 0.0064i
6 3 1.472- 0.0060i
694 1.472- 0.0057i
8 60 1.479- 0.0058i
1 536 1.498- 0.0064i
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4.逮.望 ア ジア に おける光学特性
4.4.2.1 アジア ライダ ー ネ ッ トワ ー クに おける同時観測
束ア ジア にお ける光学特性 の モ ニ タ リ ン グをするために ､ 199 年夏､ ア ジ
ア ライダ ー ネ ッ トワ ー ク に参加 して い る千葉､ 香港 ､ 北京 ( 中国)､ ソ ウル (韓
国)､ マ ニ ラ (フ ィ リ ピ ン) にて 同時観測を行 っ た｡ Table4.8 に各測定サイ ト
と ､ 測定期間を示す｡ なお ､ マ ニ ラ は ､ 台風 の ため観測 日が大幅に遅れたため
こ こ で は結果を省く ｡
Table 4.8 Ae r o 昏01s-a mphng a nd lidarfa cnitie s
Orga nization Scientist Sitelo c atio n Sa mphngPeriod
C hiba U . Take u chi
,
etal 35 N
,
140 E 99.07.19- 07.23
Seoul N. U. S. C. Yoo n 3.7 N, 125!E 9 9.06.2 5
- 06.2 6(no.1)
9 9.06.2 8- 06.2 9(no.2)
99.06.2 9- 06.3 0(n o.3)
99.07.0 7- 0･7.0 8(n o.4)
IA耳 Beijing Jiu Jia nhu an 40N, 117E 9.9.07.0.9 - 07.2 0
City Univ.
Ho ngEong
An dr ew Y.S.
Cheng
22 N
,
114.5･E 9 9.08.O 7
- 08.08‥
M a nila
O bse rvato ry.
I( 婚e･,T. Ⅷ a rin 14.3 N_, 121 E (n o七in tim e)
Fig.4.8(a)に各サイ トでサ ン プリ ン グされ た､ 炭素 ･ イ オ ン成分の 大気中渡度
を､ Fig.4.8仲)に 6 成分に分けた各成分粒子毎 の大気中濃度を示す｡ 北京 ､ 千
葉で は ､ EC の 量が多く ､ ソウル で は水溶性粒子 の量が多い こ とが分かる o 坐
SP M量は ､ ソウル が群を抜い て多 い .
各サイ トごと の ､ 組成別粒径分布 の測定は行 っ て い ない の で ､ 千葉大学で測
定された粒径分布 パ ラメ ー タ (Table4.1) を用 い て ､ す べ て の サイ トの 光学パ
ラメ ー タを導出 した ｡
Table4. .9 に各サイ トの 単 一 散乱ア ル ベ ドと非対称性 パ ラメ ー タ を､ Table4.10
に複素屈折率を､ Tat)le4･11 に Sl パ ラメ ー タ を示す. E Cの 比率が多い ､ 北京 ､
千葉は ､ 単 一 散乱ア ル ベ ドが低く ､ また湿度 の高か っ た千葉は非対称性 パ ラメ
ー タ が大きな値を取るo Slパ ラメ ー タ の 値は､ 波長 532n m で 30 - 50s r､ 10 64n m
で 17 - 40s rと､ 地域転にかなり の隔たりがあ っ た ｡
ア ジア ライダ ー ネ ッ トワ ー ク による観測は今後も続 い て い く の で ､ 光学 パ ラ
メ ー タ の 年変動 ･ 季節変動等 の興味深 い結果 の導出が期待される ｡
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Table4.9 0pticalpa ra m eteTS atSeve ralsite s(Su m m e r, 199 9, 九 =5 50n m)
Exter nal M ix. Inter n al Half Mix.
Sa mpling
'■
.
Site
Period Aye.
RH %
a)o a a)o a
H ongEo n巨 8.7 - 8.8 80 0.9359 0.6937 0.931 8 0.6816
Beijing 7.9 - 7.20 53 0.8731 0.6.797 0.86 76 0.6598
C hiba 7.19- 7.2 3 87 0.83 80 0.7325 0.818 7 0.7487
SeouLno. 8 6.29- 6.3 0 7軍■ _0.･/97 7 0.6874 0.97 52 0.6803
Seo uLnd
■
.
4･･ 7.7 - 7.負 80t 0▲97 78
■0.683 7 0.974 7 0.6758
a)o :SingleScattering Al bedo
g :A8ym m etry Pa ra m ete r
Table4.1 0 Co mplex refra ctiv eindex atsever alsite s(Su m mer, 1999, 九 =550n m) .
Sa m plingSite Aye..R E
% Exte rn alMix. Inte r nal H alf Mix.
屯o ngKong ■ 80 1..533
⊥0,0111i 1,541 - 0.0 16 2i
Beijing 53 1.549 - 0.0090i 1.55 0- 0.0 0
■9 1i
･Chiba 白7,. 1A6畠
- 0.0()64i 1.49 9- 0.0 08 4i
Se oul
_
n o.3 72 1.420- 0.0009i. 1.43 3
- 0.0 0.3 2i
Se o uLn o. 4 醜rp 1.435
- 0.0017i 1.44 O.
- 0.0 026i
Table 4.ll SIPara m ete r atS ev eralsites (Su m mer, 1999)
･Exte rnalMix. ._
･lhte rn al HalfM 汝.
Sa m pling Av e
■
. Sl(sr) Sl(s r) Sl(s r) Sl(s r)
site. R Ⅱ % 5 32n m .1064n m 532n m 1 064n m
H o ngKong 8 0 39.3 3 9.2 42.8 39.1
i
Beijing 53 ･35.7 ‾ ･
1
2 4.2 ･3･5.7 I;23.8■.■
‥,
:chiba 81 ･ 34.9 19.2
:1
30.1 1 7.8
S由ilL血3 72･ 5().2 畠3.7 45■. 24+･皇
Se oul⊥n oA 8 0 48.･8:I I._.2 5.9 45+6 26.1
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4･4･2･2 且997年イ ンドネシア 山火事と､ そめ他の アジア地域での観測
･1997年に起きたイ ン ドネ シ ア の 山火事時に､ シ ン ガポ ー ル およびイ ン ドネ
シ アに測器を持ち込み ､ 化学組成測定を行 っ た｡ 本研究室で は ､ そ の 他にもモ
ン ゴ ル ､ タイ でも観測を行 っ て い る の で ､ こ の 章で はそれ ら の 結果と合わせ て
報告する｡ 甘able4･12に各測定サイ トと測定期間を示す｡
Table 4･12 Ae r o s ols a mplingsite s, a ndpe riod
Site ･Pe riod Site Pbriod
Singapo r e 97.10.2 2- 1 0.23 Ma nda rugobi 98.7.27 - 8.2
97.1 0.23 - 1 0.25_ (Mo n酢)1) 98.8.6 - 8.1 0
97.ll.0 3- ll.05 98.8.ll- 8.13
Bidadari 97.ll.ll- ll,13 【C hiba 98.6.8 - 6.12
(Indo n e sia) 97.ll.13 - ll.15
97.l l.15 - ll.18
(Japa n) 98.7.8 - 7.ll
Na r e s u a nU
.
(T haila nd)
98.6.8 - 6.29
Se rpo ng
･
(Indo n e sia)
97.1 2.0 4- 1 2.0 8 Sri･Sam rdng
･(Thaila nd)
-98.6
.
25 ∴
■6.2 9
こ れ ら のサイ トで測定され た ､ 粒径 2〟 m 以下 の 微+､粒子 の 化学組成を
Fig･4･9 に示すo イ ン ドネ シ ア 山火事の彩響を最も受けたの は､ 9 7年10月 の シ
ン ガポ ー ル の デ ー タで あり ､ 11 月 以降は沈静化して い る o 山火事で は植物の
.
燃
焼､ つ まりバ イオ マ ス バ十ニ ン グが起き ､ 全 S PM 量の増加はもちろんの こ と､
非常に特徴的な組成比を見る こ とができるo. それは､ 炭素およ び K･の量 が非常
に多い こ とで 為る . 南関東地方で毎年行われる定期観測にお い て ､ E十の 量壮 0.0 1
～ 0･3FLg/m
3 程度であり･､ 0.5pg/m 8 を越 える こと は殆 どない [- 叡三堺公穿防
止 啄密会
､
1b?8]｡ しか し､ 97.1 0.2
1
2rlO.23の シ ンガポ ー ル で は ､ 約1.2p g/m 3
も のIE
＋が測定された｡ こ れは ､ 植物 の燃焼で生成する典型的な物質の 一 つ で あ
り ､ 野焼き が行わ れる地域 で は比較的多量 に検出される ｡ また ､ そ の 他の 観測
サイ トの分析結果を見ると ､ モ ン ゴ ル で は土壌起源 の粒子の他は ほとん ど観測
されなか っ た｡
こ の 観測結果を用 い た兎学特性 の計算には ､ 粗大粒子 の観測結果がないデ ー
タもあるた め ､ 各組成毎の粒径分布に Table4.13 に示す1峰性粒径分布パ ラメ
ー タ を用 い た ｡ また こ の 計算にお い て ､ 相対湿度の影響､ 混 合核の影響は考え
て い な い ｡
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Table 4･ 1 3 0p七ic alpa T a m e七 r sa七 s e v e T alsite s(九 - 5 50n m)
Sa mplingSi七e Period 〟o a
Singapore 97.10.22- 10.23 0.8452 0.6475
Singapo r e 97.10.23- 10.25 0.8999 0.6497
Bidada Ti 97.ll.且1 - 1且.13 0.8711 0.66 86
Bidada Ti 97.ll.13- 1且.16 0.8093 0.6 481
Se TPO ng 9 7.12.4 - 1望.8 0.7 698 0.674 5■
Mo ng
･
o1 98.7.27- 8.2. 0.9529 0.655 0
Mo ngol 98.8.6 - 8.10 0.9 61 6 0.6 458
C hiba 98.7.8 - 7.ll 0.9 116 0.6465
Na r e su a n 98,6,8 - 6.12 0.8 964 0.66 38
Sri-Sa m r o n官 98.6.25 - 6.29 0.8853 0.6532
a,o :SingleSc atte ringAlbedo
g :Asym m etry Pa r a Ⅲ et r
4.5 大気補正 へ の応用
化単組威から得られた大気 エ ア ロ ゾル 光学パ ラメ ー タ ､ 単 一 散乱ア ル ベ ド､
非対称性パ ラメ ー タおよび位相関数は､ 衛星画像 の大魚補正に用 い る こ とがで
きる｡ 本研究で は ､ これ らの 光学パ ラメ ー タを放射伝達 コ ー ド "6S” に用 い て
大気補正を行 っ た (
"
6S
''
に つ い て の 詳 しい仕様は ､ 別紙 イ衛星デ ー タ にお け
る大気補正と大気観測+､ 2.2 章を参照)｡ 画像は 1997年 7月 1 4日における ､
N O A A 14の AVH R R､ C h.1､ C h.2 を使用した. また ､ 関束における 2 次元 の
エ ア ロ ゾル マ ッ プ は ､ 1 997年夏､ 関東浮遊粒子状物質合同調査により得られ
た 17地点のデ ー タ を禰間 して求めた [ 鼠 槻 子 郷 原務蜜 1999]o
Fig･4･10(a)に単 一 散乱 ア ル ベ ドの ､ Fig.4.10(ち)に非対称性 パ ラメ ー タの 南関
東における分布図を示す (1997年 7 月)｡ 以降､ これ を関東 エ ア ロ ゾル モ デル
と呼ぶ ｡ 東京湾奥で は､ 単 一 散乱ア ル ベ ドは小 さく ､ 太平洋側になる ほ どそ の
儀は大きなも の となる｡
Fig.4.11に ､ C h. 1､ C h.2 での 関東 エ ア ロ ゾル モ デル を用 い て 計算 したパ ス
ラジア ン ス 成分 (ち)､ (a) と ､ す べ て の 地域で都市型 エ ア ロ ゾル モ デル が成立
するとして計算 したパ ス ラ ジア ン ス 成分 (a)､ (c) の 比較を示す (光学的厚さ
て は全地域 o.2 5で 固定)｡ 都市型モデル を伎定して求めたもの は､ 散乱角の 関
数と して の み変化 して い る の に対して ､ 関東モ デル で計算 したも の は､ 地域特
性を反映した結果とな っ て い る ｡
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0.70 0.9 5 0.70 o.78
(a) 仲)
Fig･ 4･ 10 (a)Single s c attering albedo, 仲) Asym m etry pa r a m et rin the
Ka nto a r e a(Ka nto aerosol m odel).
こ れ ら の パ ス ラ ジア ン ス の値 を ､ 次の (4rlO) 式 に代入 して 一 次大 気補正
を行 っ た｡
p
(1)
〟
L
p&
- L
aln
LTOA - Latm
(4 - 10)
こ こ で ､ JO(
1)は補 正後 の 地上反射率､ JO は補 正前 の 反射率､ La.m は パ ス ラ ジア
ン ス ､ Lbix は地 上目標物反射光､ Lr｡ Aは 大気上端 で の輝度値で ある o Fig.4.1 2
に 一 次補 正後 の 地上反射率を示す｡ C h.1､ C h.2 ともに ､ 都市型 エ ア ロ ゾル モ
デ ル を仮定し たもの は ､ 関東 エ ア ロ ゾル モ デ ル の もの よりも全体的に大きな値
を取 っ たo また ､ 植物の分光反射率を利用 した植生指数 (N D VI) を､ Fig.4.13
に ､ 都市型 エ ア ロ ゾル モ デル を倣定した N D VIと ､ 関東 エ ア ロ ゾル モ デル を用
}､て 計算
■
し7t N D Ⅵの値と の 差を取 っ た もの を Fig･4･1 4に示す｡ 都市部(Are a
①)七お い て ､ 都市型もデ ル は関東 モデル に比 べ て 小 さな値を申り､ 植物 の 多
い 地域 (Ar e a②) で は逆に都市型 モ デル の ほうが大きな値を取 っ た｡
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12･5 15.0 (甲/m 望/8 r)
(a) 紳)
3. (W /m望/s r)
(c) (d)
Fig･ 4･11 Path r adia n c ein the Ka nto a r e a.【N O A A14(A m R R), 1997/7/21,
14:37(JS T)] (a) C h.1, (c) C h.2 : Urba n a e r o s ol m odel. 仲)C h.1, (d)C h.2 :
Ka nto a e r o s olm odel deriv ed fro m chemicalc o mpositio n s.
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0.00 0.2 5
(a) 仲)
0.0() 0.4 5
(a) (d)
Fig. 4.12 Gr o u nd r e恥ctanc e in the Ka nto a r e a･ 【N O A A 14(A V H R R),
1997/7!21
,
1 4:37(JS T)】(a)C h.1,(c)Ch.2 : Urban a e r o s ol m odel. 仲)C hl,(d)
Ch 2:Ka nto a e r o s olm odel de riv ed 免o m che mic alc ompo sitio n s.
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0.0 0.8
(a) O)
Fig･ 4･1 3 N D VI in the Ka nto a r e a. [N O A A 14(A V H R R), 1997/7/21,
1 4:37(JS T)](a)Urba n a e r o s ol m odel. O) Ⅹa nto a e r o s ol m odel deriv ed 血o m
che mic alc o mpo sitio n s.
- 0
Are a① Ar ea②
Fig. 4. 14 Diffe r e n c ein the N D VI betw e e nUrba n m odela nd Ka nto m odel
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